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Zusammenfassung

Verschiedene Methoden zur Bestimmung des Abbrandes in Brenn-
stoffen thermischer Reaktoren werden auf ihre Anwendbarkeit fiir
Brennstoffproben aus schnellen Reaktoren diskutiert. Die Unter-
suchungen befassen sich mit Brennstoffen aus zwei verschiedenen
schnellen Reaktoren, die einen Abbrand von 0,25 bis 1,5 Atom-
prozent aufweisen.

Es zeigt sich, daB die Konzentration der Spaltproduktnuklide
Nd-143, Nd-145, Nd-146, Nd-148, Nd-150, Eu-155 und Ce-144 im
Brennstoff linear proportional zum iiber Nd-148 bestimmten Ab-
brand ist. Diese sind daher als Abbrandmonitoren gut geeignet,
wobei Ce-~144 und Eu-155 sowohl in der zerstdrenden Abbrandbe-
stimmung als auch zerstdrungsfrei im Gamma-Scanning angewendet
werden kdnnen. Zur Abbrandbestimmung nach diesen Verfahren
besitzt das Eu-155 gegeniiber anderen bisher verwendeten radio-
aktiven Abbrandmonitoren einerseits die Vorteile, eine duBerst
geringe Neigung zur Diffusion im Brennstab aufzuweisen, sowie
eine relativ lange Halbwertszeit zu haben; andererseits ist fiir
einen betreffenden Brennstab eine zerstdrende Nd-148-Analyse
als Eichung notwendig. Flir Ce-144 treten infolge seiner relativ
kurzen Halbwertszeit Abweichungen auf, die seine Anwendung nur
auf Brennstoffe mit kurzer und einfacher Bestrahlungsgeschichte
beschrdnken. Die mittleren Genauigkeiten der Bestimmungsmetho-
den und die mittleren Abweichungen fir die auf Nd-148 bezogenen
Abbrandwerte sind angegeben.

In stochiometrischen Brennstoffen neigen die Spaltprodukte Cer
und,in geringerem MaBe, Europium, zusammen mit Barium, in hei-
Ben Zonen dazu, Ausscheidungen zu bilden. Eine Diffusion von
Neodym—IsotOpen im Brennstoff konnte, innerhalb der MeRgenauig-
keit, nicht nachgewiesen werden.

Abstract

Various methods of determining the burnup of thermal reactor
fuel will be discussed under the aspect of their applicability
to fuel samples from fast reactors. The investigations relate
to fuels with burnups between 0.25 and 1.5 atom percent.

It appears that the concentration in the fuel of the fission
product nuclides Nd-143, Nd-145, Nd-146, Nd-148, Nd-150, Eu-155
and Ce~144 is linear proportional to the burnup values calcul-
ated through Nd-148. Hence, these nuclides are good burnup
monitors, whereat Ce-144 and Eu-155 can be applied as well in
the destructive burnup determination as in the non-destructive
gamma~scanning. In the burnup determination according to this
methods, the advantages of Eu-155 compared to other radioactive
burnup monitors used on one hand consist in showing a very
small tendence to diffuse in fuel and also to have a relatively
long halflife; on the other hand, for a given fuel pin a
destructive Nd-148 burnup analysis as a calibration 1s required.
Deviations for Ce-144 occur due to the relatively short half-
life of this nuclide, limiting its application only to fuels
with short and simple irradiation histories. The average
precisions of burnup determination methods and the average
deviations for hu‘m'n:n values relative to Nd-1 48 are glveu‘




In stoichiometric fuels the fission products cerium and, to a
smaller degree, europium have the tendency to form precipitates
with barium in the hotter zones. A diffusion of neodymium
isotopes in the fuel has not been observed within the limits

of measuring accuracy.

Résumé

Plusieurs méthodes pour la détermination du taux de combustion
dans les combustibles des réacteurs thermiques sont discutées
sur leur possibilité d'utilisation pour des échantillons de
combustible provenant de réacteurs rapides. Les examens ont
trait des combustibles de deux réacteurs rapides différents,
avec un taux de combustion de 0,25 & 1,5 atome pourcent.

I1 en résulte qu'il y a un rapport linéair entre la concentra-
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Nd-150, Eu-155 et Ce-155 dans le combustible et le taux de
combustion déterminé & 1l'aide du Nd-148. Pour cela ils con-
viennent trés bien comme moniteur de combustion, et Ce~-144 et
Eu-155 sont aussi bien utilisables dans la méthode destructive
que dans la méthode non-destructive par gamma-scanning. Pour
la détermination du taux de combustion par ces procédés,
l'avantage de Eu-155 par rapport aux autres moniteurs radioac-
tifs de combustion utilisés jusqu'd ce jour est d'abord sa
diffusion extré@mement faible dans le combustible, et ensuite
d'avoir une vie moyenne relativement longue; de l'autre cdté
une analyse destructive de Nd-148 est nécessaire comme
étallonage pour un barreau de combustible déterminé. Pour
Ce-=144, 11 y a des déviations & cause de sa vie moyenne rela-
tivement courte, ce qui permet son utilisation seulement pour
des barreaux ayant eu un historique d'irradiation court et
simple. La précision moyenne des méthodes de détermination et
les déviations moyennes des valeurs des taux de combustion

par rapport au Nd-148 sont données.

Dans les combustibles stochiometriques, les produits de fission
cerium, et au moindre mésure europium ensemble avec barium,
ont tendance & former des précipitations dans les zones
chaudes. Une diffusion des isotopes de néodymium dans le com-
bustible ne pouvait é&tre demontrée, dans les limites de la
précision de la mésure.
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ZUSAMMENFASSUNG

In der vorliegenden Arbeit werden verschiedene Methoden zur
Bestimmung des Abbrandes in Brennstoffen thermischer Reaktoren
auf ihre Anwendbarkeit flr Brennstoffproben aus schnellen
Reaktoren diskutiert. Die Untersuchungen befassen sich mit
Brennstoffen mit einem Abbrand von 0,25 bis 1,5 Atomprozent,
die aus zwei verschiedeneﬁ Reaktoren stammen. Folgende
Schlisse konnen gezogen werden:

— Bei Abbrdnden bis etwa 2 Atomprozent in Brennstoffen mit
74 Gew.% U-235, 8 Gew.% U-238 und 18 Gew.% Pu-239, bzw. mit
44 Gew.% U-235, 31 Gew.% U-238 und 25 Gew.% Pu-239 stammen
die Spaltungen zu etwa 97 % von den Nukliden U-235 und
Pu-239.

~ Die Konzentration im Brennstoff an Uber die massenspektro-
metrische Isotopenverdinnungsanalyse bestimmten, stabilen
Spaltprodukten Nd-143, Nd-145, Nd-146, Nd-148 und Nd-150,
sowie Uber die Gammaspektrometrie bestimmten radioaktiven
Spaltprodukten Eu-155 und Ce-144 ist linear proportional
zum {iber Nd-148 bestimmten Abbrand. Fir Ce-144 treten, wegen
seiner relativ kurzen Halbwertszeit, bei ldngeren und
komplizierteren Bestrahlungsgeschichten Abweichungen auf.
Somit sind die stabilen Neodym-Isotope und Eu-155 als
Abbrandmonitoren gut geeignet, Ce-144 dagegen ist nur fir
Brennstoffe mit kurzer und einfacher Bestrahlungsgeschichte
anwendbar.

— Die mittlere Genauigkeit, ausgedrickt als einfache Standard-
abweichung, der zerstdrenden Abbrandbestimmung lber die
Spaltprodukte wird von der Genauigkeit der Spaltausbeuten
und Spaltungsanteile der schweren Nuklide U-235 und Pu-239
bestimmt. Sie betrdgt fiir die Nd-148-Abbrandbestimmung 3 %,
fiir die der anderen stabilen Neodym-Isotope etwa 8 %, fir
Ce-144 12 % und fir Eu-155 13 %. Die Genauigkeit der Abbrand-
rechnung wird durch die Genauigkeiten der Wirkungsquer-
schnitte und des integralen Neutronenflusses bestimmt, sie
betragt durchschnittliéh 9 %. Die mittlere Abweichung fir
den auf Nd-148 bezogenez relativen Abbrand belduft sich flur

die Abbrandrechnung und flr die Bestimmung uber Eu-155 auf

Manuskript eingegangen am 27.Juli 1971




etwa 4 %, filr die iiber Ce-144 auf etwa 9 % und fir die iiber
die anderen stabilen Neodym-Isotope auf etwa 1 %.

- Untersuchungen an einer Brutstoffprobe haben gezeigt, daf
die Spaltprodukte Cdsium, Antimon und Zirkon innerhalb
eines Brennstabes in kdltere Zonen, d.h. in den Brutstoff
hineindiffundieren. Dagegen wird angenommen, daB das Spalt-
produkt Ruthen in heiBere Zonen diffundiert, da im Brutstoff
zu wenig Ruthen gefunden wurde. In stochiometrischen Brenn-
stoffen neigen die Spaltprodukte Cer, und in geringerem
MaBe Europium, zusammen mit Barium, in heiBen Zonen dazu
Ausscheidungen zu bilden. Eine Diffusion von Neodym-Isotopen
im Brennstoff konnte, innerhalb der MeBgenauigkeit, nicht

nachgewiesen werden.

Der lineare Zusammenhang zwischen der Aktivitdt des Eu~155
und des iiber Nd-148 berechneten Abbrandes erlaubt es, das

wenden. Dies stellt eine spezifisch neue Abbrandbestimmungs-
methode fiir Brennstoffe aus schnellen Reaktoren dar. Der
Vorteil des Eu-155 gegeniiber anderen bisher verwendeten
radioaktiven Abbrandmonitoren ist einerseits durch seine
wesentlich geringere Neigung zur Diffusion im Brennstoff und
andererseits durch seine relativ lange Halbwertszeit gegeben.
Zur Abbrandbestimmung nach diesem Verfahren ist filir einen
betreffenden Brennstab eine zerstdrende Nd-148-Analyse als

Eichung notig.



1. EINLEITUNG

1.1, Allgemeines

Das Verhdltnis zwischen den Herstellungskosten von Brenn-
staben und der erzeugten Brennstableistung ist ein/wichtiger
Faktor flr die Wirtschaftlichkeit Von Kernbrennstoffen.
Zusatzlich kann eine Kostenverminderung im Kraftwerksbetrieb
herbeigefihrt werden, wenn man die Einsatzzeiten von Brenn—
stdaben im Reaktorkern verldngert und dadurch die Be~ und
Entladungstermine anzahlmdBig verringert. Durch diese MaB-
nahme wird die Brennstoffausnutzung zur Energieerzeugung,
also der Abbrand des Brennstoffs groler.

Der Abbrand ist ein MaB flir die Menge gespaltenen Brennstoffs
oder erzeugter Energie. Die GroReneinheit des Abbrandes

kann auf verschiedene Weise definiert werden, z.B. die
erzeugte Wdrmeenergie pro Tonne Uran oder Brennstoff in
Megawatt-Tagen. FlUr spezielle Brennstoffe, die Plutonium

oder Thorium enthalten, ist dieser Angabe des Abbrandes
infolge der nicht mehr eindeutig einzuordnenden Energieabgabe
der einzelnen spaltbaren schweren Kerne Grenzen gesetzt.
Daher sind andere GroSeneinheiten, wie die Anzahl Spaltungen
pro cm3 Brennstoff oder Atomprozent verbrauchter spaltbarer
schwerer Kerne, die beide zur erstgenannten Einheit korre-
liert werden konnen, vorteilhafter. Diese GroBeneinheiten
beziehen sich im allgemeinen auf die Anzahl der urspriinglich

vorhandenen Metallatome.

1.2. Notwendigkeit und Aufgaben der Abbrandanalyse

Bisher ist der Abbrand von Kernbrennstoffen in Brennstdben
in den herkommlichen thermischen Leistungsreaktoren auf etwa
25.000 bis 35.000 Mwd/T (1), d.h. 2,5 bis 3,5 Atomprozent
durch zwei wesentliche Faktoren eingeschrdnkt.

Ein Faktor ist durch den Leistungsabfall eines Brennstabes
gegeben. Dieser entsteht durch den Verbrauch des Spalt-
materials, der Bildung von Spaltprodukten und der Zunahme der
Mengen anderer nicht spaltbarer schwerer Kerne. Einige der

gebildeten Spaltprodukte wie z.B. Xe-135 und Sm—-149 absorbie-




ren sehr stark Neutronen mit thermischer und Resonanzenergie
(Neutronenenergie geringer als 1 keV) aufgrund der in

diesem Energiebereich besonders hohen Einfangsquerschnitte;
solche Spaltprodukte werden als Neutronengifte bezeichnet.
Demzufolge vermindert sich bei ldngerer Bestrahlungszeit

der NeutronenfluB in betrdchtlichem Ausmaf. ‘

Ein anderer Faktor ist der Effekt der sehr inténsiven Gamma-
Strahlung auf den Brennstoff und das Hiillrohrmaterial. In
Verbindung mit der zunehmenden Menge der dgebildeten Spalt-
produkte wird in bedeutendem MaRe eine Gefligeaufweitung
verursacht, die ihrerseits betriebsstdrende Dimensionsdnde-
rungen der Brennstdbe hervorruft.

Versuche zur Verminderung des Einflusses dieser Faktoren
werden gegenwdrtig in vielen Ldandern durchgefilhrt. Es werden
neue Hillrohrmaterialien und Brennstoffe verschiedener Art.
und Isotopenzusammensetzung eingesetzt. Zur Verringerung der
Neutronenvergiftung werden Neutronen mit Energien oberhalb
des Resonanzbereichs, die sogenannten schnellen Neutronen,
benstigt, filir die die Einfangsquerschnitte der Spaltprodukt-
nuklide wesentlich geringer sind. Damit verbunden ist die
Entwicklung schneller Reaktoren, die eine mittlere Neutronen-
energie zwischen 100 und 500 keV besitzen. ‘

Zur Xontrolle der Brennstoffausnutzung und zur Weiterentwick-
lung von Brennstoffen und Brennstdben fir verschiedene, teils
noch im Versuchsstadium befindliche Reaktortypen, die noch
keine komerziell nutzbare Leistung erzeugen, ist eine mog—
lichst genaue Abbrandbestimmung unumganglich geworden, im
besonderen fiir Brenn- und Brutstoffe aus schnellen Reaktoren.
Die Abbrandbestimmung hat zwei Aufgaben:

- Erstens, die Bestimmung der Anzahl gespaltener Kerne oder
der Anzahl bestimmter entstandener Spaltprodukte in Brenn-
stoffen, die proportional zur Energieabgabe ist.

- Zweitens die Bestimmung der neu gebildeten spaltbaren Kerne
U-233 oder Pu-239 im Material des Brutmantels. Damit ver-
bundene wichtige GroBen sind die Konversionsrate und die
Brutrate, die beide als Verhdltnis der Anzahl neu gebilde-
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ter spaltbarer Kerne zur Anzahl dgespaltener Kerne definiert
werden. Wenn das Verhdltnis groBer als 1 ist, spricht man
von einer Brutrate. Der Brutgewinn ist dann der Anteil, der
ilber 1 hinausgeht. Beim Verhdltnis kleiner als 1 wird nur
konvertiert, in den sogenannten Konverterreaktoren zwischen
80 und 95 %.

Im Unterschied zu thermischen Reaktoren bildet sich in
schnellen Reaktoren beim Briiten im Brutmantel mehr spaltbares
Material als verbraucht wird. Der Brutmantel besteht fast
ausschlieBlich aus Th-232 oder U-238, z.B. aus Natururan.

Ebenso gibt es Unterschiede zu den thermischen Reaktoren im
nuklearen und im mechanischen Bereich. Der Brenns
schnellen Reaktors ist hoch angereichert mit U-235 und ent-
hdalt immer betrdchtliche Mengen von U-233 oder Pu-239. Das
Neutronenspektrum ist wesentlich energiereicher: damit
verbunden sind die Anderungen séamtlicher Kerndaten, wie
Spaltausbeuten und Wirkungsquerschnitte. Andererseits werden
durch die hohere Konzentration an Spaltmaterial hohere
Temperaturen und groBere Leistungsdichten in den Brennstoffen
erzielt, die eine ausgeprdgtere Diffusion bestimmter Spalt-
produkte in kdlteren Zonen verursachen und eine effektivere
Warmeabfuhr notig machen. Diese Umstdnde gestalten die
Abbrandbestlmmung von Brennstoffen aus schnellen Reaktoren,

im Vergleich zu thermischen Reaktoren, wesentlich schwieriger.

Die in den letzten 15 Jahren dgewonnenen Erfahrungen zur
Abbrandbestimmung von Kernbrennstoffen thermischer Reaktoren
haben bis heute zu den den Brennstoffarten angepaBten Bestim-—
mungsmethoden gefiihrt. Einige dieser Methoden werden in
dieser Arbeit auf ihre Anwendbarkeit an Brennstoffen aus
schnellen Reaktoren untersucht.



2. BEKANNTE VERFAHREN ZUR ABBRANDBESTIMMUNG

Zur Abbrandbestimmung von Kernbrennstoffen stehen eine Reihe
physikalischer und chemischer Verfahren zur Verfiigung, die
einerseits Uber die Bestimmung der schweren Kerne, anderer-
seits iiber die der Spaltprodukte, oder iiber beide, mit
zerstdrenden oder zerstorungsfreien Methoden in Bezug auf
einen betreffenden Brennstab angewandt werden konnen.

Die bisher erreichte Genauigkeit verschiedener MeBRverfahren
ist in Tabelle 2.1. am Ende dieses Abschnitts aufgefihrt.

2.17. Bestimmung der schweren Kerne

2.1.17. Zerstbrende Methoden

Die zerstdrenden Methoden grinden sich auf Verfahren zur
Bestimmung von GroBen, die nur durch die Zerstdrung des
Brennstoffs mit nachfolgender genauer Analyse gemessen werden
konnen. Es ist daher ein chemischer Angriff der Probe, im
allgemeinen durch naBchemisches Aufldsen des Brennstoffs in
einem addquaten Medium erforderlich mit einer anschlieBenden

Bestimmung.

Ihr Nutzen liegt besonders auf dem Gebiet der Brennstoff- und
Brennelementerprobung in Bestrahlﬁngsvorrichtungen oder im
Kern von Versuchs- und Forschungsreaktoren, wo die Ortlichen
Bestrahlungsbedingungen zumeist wesentlich von den Vorher-
sagen abweichen oder gdnzlich unbekannt sind, sowie auch bei
der Wiederaufbereitung von Kernbrennstoffen.

Die Bestimmung der Anzahl Spaltungen der schweren Kerne
wahrend der Bestrahlung filrt direkt zu den gesuchten Abbrand-
ergebnissen. Man ermittelt hierfiir die Anderungen der Isoto-
penhdufigkeitsverhdltnisse eines oder mehrerer spaltbarer
Elemente (z.B. Uran oder Plutonium) gegeniiber einem nicht
spaltbaren Kern, z.B. das Verhiltnis U-235/U-238 und vermei-
det dadurch Fehler der Absolutbestimmung einzelner Nuklide
(2). Dies ist besonders bei thermischen Reaktoren mit
niedriger U-235-Anreicherung anwendbar, da die nur sehr
geringfiigige Abnahme des U-238 ziemlich genau berechnet wer-



den kann. In den meilsten Fallen stellen die U-235-Spaltungen
den Hauptanteil der erzeugten Warme.” Nebenreaktionen, wie
(n, y)=-Prozesse miissen beriicksichtigt werden, daher ist die
Kenntnis ihres Anteils erforderlich. Der Anteil Pu-239-
Spaltungen im Brennstoff hdngt sowohl von der Anreicherung
als auch von der Bestrahlungsdauer ab. Somit ist auch die
Kenntnis der Isotopenhdufigkeiten fur Plutonium filir Abbrand-
berechnungen von Bedeutung.

Die Verfahren zur Abtrennung und Reinigung schwerer Elemente,
wie Thorium, Uran und Plutonium sind allgemein bekannt (3-9).
Plutonium~Reinigungs— und Bestimmungsmethoden sind eingehend
in der Literatur behandelt (3, 10-16).

Zur Gesamtbestimmung der einzelnen dgereinigten, schweren
Elemente wurden photometrische (17, 18), coulometrische (18)
oder rontgenfluoreszenzanalytische (19) Methoden verfolgt.

1n
Versuche

der Abbrandbestimmung filir thermisch bestrahlten
Brennstoff iiber die gammaspektrometrische Bestimmung der
Uran- und Plutonium-Isotopenhdufigkeitsverhdltnisse, Z.B.
U-235/U-238 (20) und Pu-241/Pu-239 (21) wurden durchgefiihrt.
Berechnungsmethoden des Abbrandes iber die Isotopenverhdlt-
nisse unter Einbeziehung der moglichen Nebenreaktionen wurden
verschiedenenorts, besonders aber bei General Electric ent-
wickelt (2, 10, 12, 22-25). SchlieBlich wurde versucht, durch
Bestimmung der U-235-Verminderung (depletion) im Brennstoff,
eine Abbrandrate fir eine bestimmte Anfangszusammensetzung
zu berechnen, die aber neutronenfluBabhdngig ist und aus

diesen Griinden Korrekturfaktoren berechnet werden miussen (26).

Am gebrduchlichsten ist die Bestimmung der Isotopenverhdlt-
nisse der schweren Kerne iiber die massenspektrometrische
Isotopenverdiinnungsanalyse (2, 12-14, 22, 27-29) kombiniert
mit der Alpha-Spektrometrie (3, 4, 9, 11,15). Hierbei ist

ein quantitatives Arbeiten nicht notwendig. Die Genauigkeit
der massenspektrometrischen Isotopenhdufigkeitsbestimmung

(fir die hauptsidchlich vorhandenen Nuklide geringer als 0,5 %)
ist bisher noch nicht iibertroffen worden.




Die massenspektrometrische Analyse beruht auf thermischer
Ionisation. Dafiir sind nur sehr geringe Mengen (Mikrogramm

bis Nanogramm) der verschiedenartigsten Brennstoffe erforder-
lich. Die Arbeitsmethoden und Anwendungen eines Massenspektro-
meters sind allgemein bekannt (28, 30). Kerne wie Pu-238 und
Am-241 werden aufgrund ihrer gleichen Massenzahl mit U-238,
bzw. Pu-241 besser alphaspektrometrisch bestimmt.

Die emissionspektrometrische Analyse griindet sich auf die
Messung charakteristischer Linien im optischen Spaktrum,
deren Intensitdat proportional zur Konzentration der schweren
Kerne in der Probe ist. Dieses Verfahren wird bisher haupt-
sdchlich fiir Uran angewandt (28, 31); seine Genauigkeit ist
aufgrund der ungenugenden Auflosung verschiedener Emissions-—
linien geringer gegeniiber der erzielbaren Genauigkeit der
Massenspektrometrie.

Die Abbrandbestimmung Uber die schweren Kerne setzt die
Kenntnis der Ausgangszusammensetzung des Brennstoffs wvoraus.
Abbrandwerte unter etwa 1 Atomprozent sind mit sehr geringen
Konzentrationsdanderungen der Spaltstoffe verbunden, die

meist innerhalb ihrer Bestimmungsgenauigkei iegen. Daher
ist dieses Verfahren zur Abbrandbestimmung

brannte Brennstoffe viel zu ungenau.

t 1
fir niedrig abge-

2.1.2. Zerstorungsfreie Methoden

Die zerstorungsfreien Methoden basieren auf physikalischen
oder numerischen Verfahren oder auf der Kombination dieser
beiden. Diese Verfahren, die im wesentlichen mit Hilfe der
elektronischen Datenverarbeitung angewandt werden, ergeben
den Abbrandverlauf an definierten Stellen eines Reaktorkerns
wahrend des Betriebes.

Die zerstorungsfreien Abbrandbestimmungsmethoden sind,
gemessen an ihrer Genauigkeit, nicht immer empfehlenswert,
haben aber den Vorteil in relativ kurzer Zeit ohne Anwendung
zeitraubender und aufwendiger chemischer Analysenverfahren,
bei geniligend guter Reproduzierbarkeit der Messungen ange-—
ndherte Abbrandwerte zu Jgeben.



Neutronendosimetrie

Die Neutronendosis kann aufgrund der Aktivierungsanalyse
bestimmter Neutronenmonitbren, die mit einer Brennstoffprobe
oder einem Brenmnstab unter gleichen Bedingungen bestrahlt
werden, bestimmt werden (32). Eine Brennstoffentnahme ist
somit nicht erforderlich. Als Neutronenmonitore werden reines
Kobalt (Co-59), Nickel (Ni-58) (2), Kobaltlegierungen (33,34),
W-184 (35) (Wolfram als Legierungsbestandteil des Hiillrohr-
materials) oder auch Uran oder Plutonium (36, 37) verwendet.
Diese werden in Form eines Drahtes, Bandes oder einer Folie
an der betreffenden Probe oder dem Brennstab befestigt. Nach
der Bestrahlung wird die spezifische Aktivitdt der entstande-
nen Radionuklide gammaspektrometrisch gemessen und damit

der integrierte NeutronenfluB bestimmt. Die Anwesenheit von
U-235 und alpha-strahlender Transurane kann sich allerdings
storend auswirken. Da sich die Neutronendosis nur auf die
Proben- bzw. Brennstaboberfliche bezieht (38, 39), ist fiir
eine Berechnung des Neutronenflusses an definierten Stellen
im Brennstoff selbst eine mtglichst genaue Kenntnis der
Selbstabsorption notwendig.

Eine der Neutronenaktivierung verwandte Technik ist das
Spaltkammerverfahren, wobei die gebildeten Spaltprodukte mit
einem abgeschirmten Proportional-Spaltungszdhler, der
sogenannten Spaltkammer, gezdhlt werden (39, 40). Diese regi-
striert die RiickstoB-Spaltproduktionen wahrend der Bestrahlung
der Probe. Die Spaltkammer wird mit einer U-235-Probe
bekannter Menge geeicht.

Kalorimetrische Abbrandbestimmung

Die gesamte Energieerzeugung kann aus den Reaktorbetriebs-
daten berechnet werden. Verbunden mit der freiwerdenden
Energié pro Spaltung kann die mittlere Dichte der Spaltungs-
ereignisse im Brennstoff bestimmt werden (10). Die Warmeab-
gabe kann mit Thermoelementen, die an kleinen Brennstoff-
kapseln im Reaktorkern befestigt sind, bestimmt werden (41,42).

Messung der verzogerten Neutronen
Die Kerne U-233, U-235, U-238, Th-232, Pu-239, Pu-240 und
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Pu-241 haben die Eigenschaft, bei der Spaltung einen fiir
jedes Nuklid bestimmten Anteil verzdgerter Neutronen zu
emittieren. Darauf beruhende Versuche zur Abbrandbestimmung
wurden vorgeschlagen (39, 43, 44).

Reaktivitatsmessungen
In einem Nulleistungs-Reaktor wird eine Probe mit spaltbarem

Material, das ein Neutronengift enthdlt, eingesetzt und die
Reaktivitdtsdnderung des Reaktors bei verschiedenen Positio-
nen der Proben im Kern gemessen (45-47).

Neutronentransmission
Diese Methode wurde bisher nur mit bestrahlten Brennstoff-

proben bei Gebrauch einer Neutronenquelle auBerhalb eines
Reaktors durchgefiihrt (39, 48, 49). Bei der Messung der
relativen Spaltrate in Pu-239 und U-235 in Abhdngigkeit der
Neutronenenergie kann der Unterschied des betrdchtlich
groBeren Resonanzquerschnittes des Pu-239 gegeniiber dem des
U-235 fiur 0,3 eV-Neutronen zur Pu-239~-Bestimmung im Brenn-
stoff ausgenutzt werden.

Photoinduzierte Spaltung

Mittels Quantenstrahlung werden photoinduzierte Reaktionen,
wie Spaltung, (y,n)-, (y,p)— und dhnliche Reaktionen ausge-
16st. Dadurch ist die Moglichkeit gegeben, unterschiedliche,
von der Zusammensetzung des Brennstoffs abhdngige Signale
zu erhalten (50).

2.2. Bestimmung der Spaltprodukte

Die Bestimmung der Gesamtanzahl der Spaltungen iiber die
Spaltprodukte, sei sie zerstorungsfrei oder nicht, beruht

auf der Annahme, daB die Spaltproduktkonzentration proportio-
nal zur Anzahl der Spaltungen ist, die in dem bestrahlten
Material stattgefunden haben.

2.2.1. Zerstorende Methoden

Die Anwendung dieser Verfahren beinhaltet die Bestimmung der
Menge radioaktiver oder stabiler Spaltprodukte (z.B. Cs=-137,



Ce-144, Nd-148 u.a.) bezogen auf die nach der Bestrahlung
vorhandenen schweren Elemente. Zerstdrende oder zerstdrungs—
freie Methoden finden nebeneinander Anwendung.

2,.2.7.7. Bestimmung stabiler Spaltprodukte

Mit der Konzentrationsbestimmung stabiler Spaltprodukte im
Brennstoff werden, im Vergleich zur Bestimmung radiocaktiver
Spaltprodukte, viele Fehler in den zur Berechnung bendtigten
Daten, wie Anderungen des Neutronenenergiespektrums,
Korrekturen der Spaltproduktmengen aufgrund des radioaktiven/
Zerfalls und die ungenaue Kenntnis der Zerfallsschemata der
Radionuklide umgangen. Es eignen sich hierzu besonders die

massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse, sowie

auch das Neutronenaktivierungsverfahren.

Neutronenaktivierung
Das Neutronenaktivierungsverfahren besteht aus der quantita-

tiven Abtrennung eines als Abbrandmonitor ausgesuchten
Elements vom Brennstoff und den ibrigen Spaltprodukten. Ein
aliquoter Teil wird in einer Kapsel im Reaktor einer bekann-
ten Neutronendosis ausgesetzt, die Aktivitdt des resultieren-
den Radionuklids gemessen und hiermit die entsprechende
Anzahl Atome des Abbrandmonitors bestimmt. Es werden stabile
Spaltprodukte wie Pr-141, Rh-103 (37) und Nd-148 (51-53) als
Neutronenmonitoren verwendet. Pr-141 wird zur Abbrandbestim-
mung in thermischen und schnellen Reaktoren sowie zur
Spaltausbeutebestimmung\im schnellen NeutronenfluB als Monitor
eingesetzt (54-57). Die Menge der aktivierten Nuklide wird
gammaspektrometrisch mit Halbleiterdetektoren bestimmt und
der Abbrand berechnet. ‘

Isotopenverinnungsanalyse

Der Vorteil der Isotopenverdﬁnnungsanalyse besteht in der
Umgehung einer quantitativen Trennung des Abbrandmonitors

vom Brennstoff; stattdessen wird eine beliebige Menge Substanz
in mdglichst reiner Form abgetrennt und darin die Menge des
Abbrandmonitors bestimmt. Der Brennstofflosung wird eine
bestimmte Menge Indikatornuklid zugefiigt (das Indikatornuklid
ist isotop zum Abbrandmonitor), das Abbrandmonitorelement von

—
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den iibrigen abgetrennt und das Isotopenhdufigkeitsverhdltnis

massenspektrometrisch bestimmt. Verschiedene Auswertungs-

methoden wurden erstellt (4, 22, 25, 58).

Ein flir diese Bestimmungsmethoden geeigneter Abbrandmonitor

unterliegt folgenden Bedingungen (4):

- stabiles Nuklid oder Nuklid mit sehr langer Halbwertszeit;

- moglichst hohe Spaltausbeute, die weitgehend unabhdngig
von der Spaltneutronenenergie und vom Spaltmaterial ist;

- moglichst kleiner Einfangsquerschnitt filir thermische
Neutronen, um Verluste iiber (n,y)-Reaktionen wiahrend der
Bestrahlung auszuschlieBen;

- vernachldssigbarer Eihfangsquerschnitt flir thermische
Neutronen fiir Nuklide der um eine Masseneinheit geringeren
Isobarenreihe, um eine sekunddre Bildungsquelle auszu-
schlieBRen;

- keine fllichtigen Vorlaufernuklide, Verbindungen oder
Zustdnde des zu bestimmenden Elementes, die eine verdnderte,
lokale Spaltproduktkonzentration durch Wanderung oder
Ausscheidung der fluchtigenvAnteile entstehen lassen;

— die Moglichkeit einer guten chemischen Abtrennung vom
Brennstoff und von den anderen Spaltprodukten und einer
Isotopenverdlinnungsanalyse muf3 gegeben sein;

- der Abbrandmonitor soll, beziliglich der Bildung durch
Spaltung, ein stabiles, abgeschirmtes Nuklid enthalten, um
Verunreinigungen durch das gleiche, natiirlich vorkommende
Nuklid berechnen zu konnen;

- der Abbrandmonitor soll wenigstens noch ein drittes stabi-
les Nuklid mit geringer Spaltausbeute enthalten, das in
reiner Form erhdltlich und als Indikatornuklid verwendet

werden kann.

Unter diesen Bedingungen wird eine lokale, genaue Abbrand-
bestimmung gewdhrleistet, da sich die durch Spaltung erzeugte
Menge des Abbrandmonitors nicht dndert, jedoch ist die Aus-
wahl entsprechender Abbrandmonitoren dadurch sehr einge-
schriankt. Aufgrund dieser Bedingungen haben sich die zersts-
renden Methoden hauptsdchlich auf die Bestimmung des Nd-148

konzentriert.
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Gesamfbestimmung der Seltenen Erden

Es wurden‘Verfahnﬂlentwickelt, die auf der Gesamtbestimmung
von Elementgruppen, wie z.B. der Seltenen Erden, basieren
(54-57, 59, 60), unter Anwendung einer groBeren, nahezu von
der Neutronenenergie und den schweren Kernen unabhdngigen
Gesamtspaltausbeute. Desgleichen wurden auch Bestimmungsver-
fahren wie die Spektrophotometrie der Gesamt-Seltenen Erden
(54-57, 59, 60) oder die Réntgenfluoreszenz unter Zusatz
eines inneren Standards (55, 61) erprobt. Letzteres hat

die Vorteile, daB keine groBe Reinheit und keine quantitative
Ausbeute erforderlich sind. Nachteilig wirkt sich die
geringere Genauigkeit bei der Messung aus.

Bestimmung weiterer stabiler Nuklide
Abgesehen von einigen stabilen Nukliden der Seltenen Erden

wurden auch andere stabile oder sehr langlebige Nuklide,

wie Tc-99 (tl/2 = 2,1.10° Jahre), Mo-97, Mo-98, Mo-100
(62~-64) und Rh-103 (37) auf ihre Eignung als Abbrandmonitoren
untersucht. Tc-99 und Nd-143 haben fiir thermische Neutronen
zu grofe Einfangsquerschnitte, Technetium und Molybdan,
ebenso wie Ruthen, Rhodium und Palladium, wandern oberhalb
1400°C an die Korngrenzen oxidischenr und karbidischen Brenn-
stoffes und hdaufen sich dort als sogenannte nicht 1osliche
Ausscheidungen an. Aulerdem ist eine Verunreinigung durch
natirliches Molybddan bei Verwendung von Hullrohrmaterialien
aus Edelstahl nicht kontrollierbar. Die Spaltausbeute der
Molybdan-Isotope und von Nd-143 bis Nd-145 sind zudem zu
unterschiedlich flir die verschiedenen Spaltstoffe.

Zur Gesamtabbrandbestimmung eines Brennelements und zur
exakten Bestimmung des mittleren Neutronenflusses wurden auch
die Isotopenverhdltnisse der stabilen Edelgasisotope Kr-83,
Kr-84, Xe-131l und Xe-132 bestimmt (65).

2.2.1.2., Bestimmung radioaktiver Spaltprodukte

Die Abbrandbestimmung iliber die Bestimmung radioaktiver Spalt-
produkte aufgrund von Aktivitdtsmessungen hat gegenliber der-
jenigen stabiler Spaltprodukte den Nachteil, daB sich wegen
der meist nicht genau bekannten Bestrahlungsgeschichte des
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Brennstoffs die Berechnung der Korrekturen fiir die Mengen

der Spaltprodukte aufgrund des radioaktiven Zerfalls wdhrend
der Béstrahlung recht schwierig gestalten k&nnen und daher
die Genauigkeit der Abbrandbestimmung geringer ist. Dies ist
besonders bei ldngeren Bestrahlungszeiten, die meist mit
Anderungen der Steuerstabposition oder Brennstabumsetzungen
begleitet sind, der Fall.

Ein vom wirtschaftlichen Standpunkt aus gesehener Vortell ist
die Tatsache, daB die Gamma-Aktivitdtsmessungen der haupt-
sdchlich vorhandenen Spaltprodukte ohne Anwendung chemischer
Trennverfahren bei Verwendung von Halbleiterdetektoren eine
beachtliche Zeitersparnis degeniiber der Bestimmung stabiler
Nuklide bedeuten. Dafiir wird oft eine geringere Genauigkeit
in Kauf genommen.

Die besondere Bedeutung der radioaktiven Spaltprodukte liegt
in der Mog.l.iChKElt, sie zerstdrungsfrei nachweisen zu konnen
und wird in Abschnitt 4.5. ndher erldutert.

Die Auswahlbedingungen der infrage kommenden Nuklide sind
prinzipiell die gleichen wie die Ffiir die stabilen Spalt-
produkte mit dem Unterschied, daB eine geniigend starke
Gamma~Strahlung nachgewiesen und mit hoher MeRgenauigkeit
bestimmt werden kann. Eine gute chemische Trennung ist nicht
Bedingung. Als Abbrandmonitoren werden besonders Ce-~144 und
Cs-137 herangezogen (13, 39, 66-72).

2.2.2. Zerstorungsfreie Methoden

Die zerstorungsfreien Methoden zur Abbrandbestimmung iber
radiocaktive Spaltprodukte beschrdnken sich im wesentlichen

auf das Gamma-Scanning-Verfahren. Es kann mit relativ geringem
Aufwand durchgefiihrt werden und wird deshalb in der Praxis
recht hdufig angewandt.

Die Bedeutung dieses Verfahrens liegt in der Tatsache, daB
wahrend der Einsatzzeit eines Brennstabes die Abbrand- und
Leistungsverteilung bestimmt werden kann. Die Abbrand- und
die Leistungsverteilung unterscheiden sich dadurch, daB mit
der Bestrahlungszeit der Abbrand bestdndig zunimmt, aber die

Leistung entsprechend der Spaltrate mittels geeigneter Regel-
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stabpositionen in etwa konstant gehalten wird. Das Gamma-
Scanning-Verfahren beruht auf der lokalen Messung eines oder
mehrerer radiocaktiver Spaltprodukte eines Brennstabes in
axialer oder auch radialer Richtung (2, 34, 37, 72-79). Fir
dieses Verfahren fanden friiher Szintillationskristalle

(2, 73, 80) Verwendung, die in den letzten Jahren durch
besser aufldsende Halbleiterdetektoren (26, 37, 71, 77, 78,
81, 82) ersetzt wurden. Andere MeBverfahren, wie z.B. mit
Beugungsspektrometern (82-84), Beta-Spektrometern (85) und
Compton-Spektrometern (86, 87) haben nur geringe Bedeutung.
Die Messung selbst kann an einem aus dem Reaktorkern ausge-
bauten Brennstab unter Wasser in einem Abklingbecken oder
auf einer MeBbank in einer HeiBen Zelle (88, 89) vorgenommen

werden.

Zur Messung wurden Spaltprodukte ausgewdhlt, bei denen die
Korrekturen der gebildeten Mengen aufgrund des radicaktiven
Zerfalls wdhrend der Bestrahlung vernachldssigbar sind, d.h.
ihre Halbwertszeit tl/2 muB grol gegeniiber der Bestrahlungs—
dauer T sein (t1/2 2 7 T). Die am hiufigsten zur Abbrand-
bestimmung herangezogenen Nuklide sind Cs-137 (30a), Ce/Pr-
144 (284d), Ru/Rh-106 (1a) und Zr/Nb-95 (65,5/35d), da die
Strahlung der restlichen, noch vorhandenen, ldnger lebigen
Nuklide entweder vom Hillmaterial teilweise sehr stark 7
absorbiert wird oder zu schwach gegeniiber den Hauptaktivita-
ten ist. Die Halbwertszeiten sind in Klammern angegeben.

Von den genannten Nukliden haben alle bestimmte Nachteile,
die sich negativ in der Genauigkeit eines Abbrandwertes
auswirken. Cs-=137 hat gasformige, isobare Vorldufer (Xenon),
Cs,0 ist fliichtig, Ce/Pr-144 haben keine groBe Spaltausbeute,
Ruthen bildet ein fliichtiges RuO, und Zr/Nb—95 kdnnen nur
flir Bestrahlungszeiten unter 5 Tagen verwendet werden, da
ihre Halbwertszeit zu kurz ist.

Neben den noch nicht hinreichend genau bekannten nuklearen
Daten wie Halbwertszeiten und Zerfallsschemata, liegen
weitere Fehlerquellen in der Geometrie der Brennstdbe und

in der Stabilitdt der Elektronik der Mefgerdte. Verunreini-
gungen im Hullrohrmaterial sowie duBere Kontamination dessel-
ben kann die Ursache zusdtzlicher Gammastrahlung sein, die

aber durch Messung eines, unter gleichen Bedingungen bestrahl-

ten Teststabes, bestimmt werden kann.



Tabelle 2.,1.:

Zusammenstellung von Abbrandbestimmungsmethdden

ZerstOrende Methoden relativer| Literatur
MeRfehler
(%)

Schwere Kerne Massenspektrometrische IVA von Uran-Isotopen 0,1 (28)
Schwere Kerne idem von Uran- und Plutonium~Isotopen 0,66 (22)
Schwere Kerne idem ' 0, 5-1 (3)
Schwere Kerne idem kombiniert mit Alpha-Spektrometrie von

U-235 und Pu~238 0,2-0,5 (3)
Schwere Kerne Emissionspektrometrische IVA von U-235 0,5 (28)
Schwere Kerne idem 1 (31)
Stabile Spaltprodukte Massenspektrometrische IVA filir Neodym-Isotope 0,67 (22)
Stabile Spaltprodukte idem fiir Nd-148 0,7 (90)
Stabile Spaltprodukte Neutronenaktivierung von Pr-=141 1 (55)
Stabile Spaltprodukte idem von Nd-148 2 (52)
Radioaktive Spaltprodukte|Gamma-Spektrometrie von Cs-137 und Ru-106 13 (70)
Radioaktive Spaltprodukte|idem von Ce-144 und Cs=-137 5 - 8 (66, 68)
Radioaktive Spaltprodukte Ti?ration der Gesamt~Seltenen Erden mit EDTA ‘

bei otwa 528;33 o5 (54,56,57)
Radioaktive Spaltprodukte|ROntgenfluoreszenz-Analyse filir Lanthan, Cer,

Praseodym und Neodym 3 (59)

IVA: Isotopenverdiinnungsanalyse

(Fortsetzung)



Tabelle 2,1.: Zusammenstellung von Abbrandbestimmungsmethoden (Forts.)

Zerstorungsfreie Methoden relativer | Literatur
MeRfehler
(%)
Kalorimetrische Bestimmung | Berechnung der Wdrmebilanz fiir Brennstdbe 5 (10, 41)
Kalorimetrische Bestimmung | idem 10 - 15 (91)
Neutronentransmission Messung der Neutronenabsorption an ver-—
: schiedenen Stellen an Brennstdben 3 (49)
Schwere Kerne Neutronenaktivierung von Uranfolien und
Gamma-~Spektrometrie verschiedener Spalt-
produkte 1 -3 (32, 37)
Schwere Kerne Messung der RiickstoB=Spaltproduktionen in
einer Spaltkammer, fiir 70 - 90 % U-235 0,5 (40)
fur 0,3-0,7 % .U=-235 3,5
Neutronendosimetrie Gamma-Spektrometrie von bestrahlten Kobalt-
drahten und ~folien, Messung des gebildeten
Co=-60 | 3 (32)
Radioaktive Spaltprodukte Gamma-Scanning (Gamma-Spektrometrie) fiir
Ce-=144, Zr/Nb-95 und Cs=137 2 - 10 (28576,80,
91
Radioaktive Spaltprodukte idem, kombiniert mit Compton-RilickstoB~ und
Gamma=-Spektrometrie fiir verschiedene
Spaltprodukte 4 - 10 (37)
Radioaktive Spaltprodukte Compton~Spektrometrie von Cs-137 und Ce~144 10 (37)
Radiocaktive Spaltprodukte Compton-Koinzidenz-Spektrometrie filir Cs-137 6,5 (81)

"LI"
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3. ZIELSETZUNG

Ziel dieser Arbeit istes, einen Vergleich der Anwendbarkeit
verschiedener Abbrandbestimmungsmethoden, die fiir thermische
Reaktoren bereits erprobt wurden, an Brennstoffen und
Brutmantelmaterial aus schnellen Reaktoren aufzuzeigen, um
daraus eine wirtschaftliche Abbrandbestimmungsmethode fiir
diese Spaltstoffe zu finden. Dies erfordert die Beriicksichti-
gung der Unterschiede zwischen den Eigenschaften thermischer
und schneller Reaktoren.

3.17. Vergleich von Abbrandbestimmungsmethoden

Gestlitzt auf die bis jetzt genaueste Abbrandbestimmung iiber
das stabile Nd-148 werden vier Methoden angewandt und ihre
Ergebnisse diskutiert.

3.17.17. Abbrandrechnung

Eine reine Abbrandrechnung aufgrund bekannter Daten {iber
Neutronenverteilung, der Kerndaten, wie die effektiven
Wirkungsquerschnitte flir Spaltung und (n,y)-Reaktionen, und
der Brennstoffzusammensetzung vor der Bestrahlung wird
formuliert. Dafir ist aus einem Reaktor die eindimensionale,
axiale Neutronenverteilung bekannt. Es sind 16 Neutronen-
fluBgruppen mit der hochsten NeutronenflufBdichte zwischen
100 und 300 keV Neutronenenergie. Die Abbrandrechnung wurde
mit den Kernen U-235, U-238 und Pu-~-239 ausgefiihrt. Die
anderen Kerne, U-236, Pu-240 und Pu-241, die auch vor der
Bestrahlung im Brennstoff vorhanden waren, wurden wegen ihrer
geringen Mengen vernachldssigt.

3.17.2. Abbrandbestimmung Uber schwere XKerne

Diese zerstdrende Bestimmungsmethode liber alle im Brennstoff

b

Mamtan=lnTramn o - o4
DesLlalliuvily dst

vorhandenen schweren Xerne vor und nach der
eine Bilanzierung (24). Es ergab sich, daB diese Methode
selbst fir thermische Reaktoren, bei den bisherigen, relativ
kleinen Abbrdnden bis zu etwa 5 Atomprozent zu groBe Fehler

erbrachte und daher wenig erfolgreich war. Die Ungenauigkeit
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der Berechnung ist auf der Differenz dhnlicher groSer
Zahlenwerte der Konzentration schwerer Xerne im Brennstoff,
sowie auf der Ungenauigkeit bestimmter Wirkungsquerschnitte
begriindet.

Die eigentliche Bestimmung der schweren Kerne ist mit grofBer
Genauigkeit (Ffir U-235 und Pu-239 unter + 0,5 %) durchfiihr-
bar und wird zusammen mit der Bestimmung der Spaltprodukte
zur Abbrandberechnung bendtigt.

3.1.3. Abbrandbestimmung liber stabile Spaltprodukte

Diese ebenfalls zerstdrende Methode ist die bis jetzt
genaueste und betrifft die Bestimmung stabiler Nuklide und
hier besonders der Neodym-~Isotope. Unter den letzteren hat
das Nd-148 den Vorteil, daB die zur Berechnung nétigen
Spaltausbeuten des U-235 und des Pu-239 den hauptsdchlich
vorhandenen Kernen im Brennstoff sehr dhnlich sind. Diese
Methode schlieBt die Bestimmung der Isotopenverhdltnisse
schwerer Kerne nach der Bestrahlung mit ein. In dieser
Arbeit wird sie filir die stabilen Nuklide Nd-143, Nd-145,
Nd-146, Nd-148 und Nd-150 angewandt. Das Nd-144 wird davon
ausgenommen, da es durch das Ce-144 mit 284 Tagen Halbwerts—
zeit abgeschirmtlist.

3.1.4. Abbrandbestimmung liber radiocaktive Spaltprodukte

Diese Methode beruht auf der Aktivitdtsbestimmung aller im
Brennstoff identifizierbaren radiocaktiven Spaltprodukte.

Die bentotigten Daten zur Abbrandbestimmung sind, wie bei

den stabilen Nukliden, die Spaltausbeuten und die Brenn-
stoffkonzentration nach der Bestrahlung. Beziiglich der
Genauigkeit ist die Bestimmung Uber die radioaktiven Nuklide
derjenigen iiber das stabile Nd-148 unterlegen, da die Spalt-
ausbeuten filir U-235 und Pu~239 zum Teil sehr unterschiedlich
sind, hat aber den Vorteil, daB sie fiir die zerstdrungsfreie
Abbrandbestimmung herangezogen werden kann. Aufgrunddessen
werden die Ergebnisse zerstOrungsfrei gemessener Aktivitdts-
profile (Gamma-Scans) einiger Brennstidbe mit denjenigen,

die durch die Anwendung zerstorender Bestimmungsmethoden auf
Proben aus diesen Brennstdben erhalten werden, verglichen.




3.2. Unterschiede zwischen thermischen und schnellen Reaktoren

Zwischen thermischen und schnellen Reaktoren gibt es primér
nukleare, und dadurch bedingt Unterschiede im konventionellen
Teil des Reaktors, die anschlieBend kurz diskutiert werden.

3.2.1. Nukleare Unterschiede

Die nuklearen Unterschiede sind im wesentlichen durch die
andersartigen Brennstoffzusammensetzungen und das energie-
reichere Neutronenspektrum gegeben.

' In einem schnellen Reaktorkern befindet sich in zentraler
Position der meist hoch mit U-235 angereicherte, plutonium-~

haltige Brennstoff, der maRgebend fiir die Reaktorleistung ist.
Um diesen Kern herum ist der Brutstoffmantel (Blanket), im
allgemeinen bestehend aus Natururan, angeordnet, worin der
Spaltstoff Pu-239 erzeugt wird.

Die Neutronenfliisse betragen fir schnelle Reaktoren etwa

14 n/cmz.sec Flir thermische

1012 n/cmz.sec gegeniiber 10
Reaktoren. Die mittlere Neutronenenergie der einzelnen Typen
schwerer Reaktoren schwankt zwischen 100 und 500 keV. In

enger Beziehung dazu stehén alle Kerndaten, wie Wirkungs-
querschnitte und Spaltausbeuten. So sind fiir schnelle
Neutronen die Wirkungsquerschnitte der (n,y)-Reaktionen
betrdchtlich geringer als fiir thermische Neutronen. Die gleiche
Tendenz zeigen die Spaltquerschnitte fir die Kerne mit un-
gerader Massenzahl. Die Spaltschwellen flr die Kerne gerader
Massenzahl, U-238 und Pu-240, liegen bei etwa 500 keV bzw.

2 keV; ihre Spaltquerschnitte steigen oberhalb dieser Energien
schnell an. Im Bereich der schnellen Reaktorneutronen sind

die Spaltquerschnitte aller spaltbarer schwerer Kerne ihrem
geometrischen Querschnitt, ungefdhr 1 barn, in etwa gleich
(92).

Die thermischen und schnellen Spaltausbeuten filir U-235 und
Pu-239 sind, gemdBR letzten Literaturwerten (93, 94), gegen-—
iUlber der Massenzahl in Abb. 3.1. und 3.2. auf den ndchsten
Seiten dargestellt. Fiir Plutonium sind die schnellen Spalt-

ausbeuten an den duBeren Flanken und im Tal der Spaltaus
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kurve grdBer als die thermischen Spaltausbeuten Ffiir U-235,
Daher kann man in plutoniumhaltigen Brennstoff schneller
Reaktoren z.B. Eu-155 und Sb-125 gammaspektrometrisch sehr
deutlich nachweisen. Dagegen findet man kein Cs-134 oder
Eu-154. Beide sind abgeschirmte Nuklide, die im thermischen
Reaktor iiber eine (n,y)-Reaktion entsprechener stabiler
Nuklide entstehen.

3.2.2. Konventionelle Unterschiede

Die zurzeit in der Welt betriebenen schnellen Reaktoren sind
Forschungs— und Materialtest-Reaktoren und befinden sich
noch mehr oder weniger im Experimentierstadium, bei denen

A

einerseits das Verhalten von Brennstoff und Hilllmaterial im
schnellen NeutronenfluB und andere technischen Aspkete wie
Warmeabfuhr und Steuerung studiert werden.

In einem schnellen Reaktor werden Stableistungen von etwa

500 Watt/cm gegeniiber etwa 40 Watt/cm in thermischen Reaktoren
und damit h&here Brennstofftemperaturen erreicht, die eine
erheblich effektivere Kihlung der Brennelemente z.B. mit
Substanzen besserer Wdrmeleitfdhigkeit, wie Natrium, erfor-
derlich machen. Mit den hoheren Temperaturen ist die

Wanderung flichtiger Spaltprodukte in die kdlteren Zonen, wie
z.B. in den Brutstoff ausgeprdgt. Von den Spaltprodukten ist
bisher bekannt, daB die Wanderung der Oxide der Seltenen
Erden in oxidischen Brennstoffen sehr gering ist (52), dagegen
aber Ciasium an kdltere Stellen diffundiert. Mit letzterem
Element besteht daher keine Moglichkeit, den Abbrand eines
Brennstoffs lokal zu bestimmen.

Die heute angewandten Abbrandbestimmungsmethoden flir Brenn-
stoffe aus schnellen Reaktoren grinden sich daher im wesent-
lichen auf die bis auf + 3 % genaue Bestimmung iiber das
stabile Nuklid Nd-148.
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Spaltausbeute

Abb. 3.17.~ Thermische Spaltausbeuten fiir U-235 und Pu-239.
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Spaltausbeute

Abb, 3.2.- Spaltausbeuten fir schnelle Reaktorneutronen (etwa 0,5 FeV) fir U-235 und Fu-239,
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4., BXPERIMENTELLER TEIL

4.1. Herkunft und Zusammensetzung der Proben

Die in der Zielsetzung erwdhnten Abbrandbestimmungsmethoden
wurden auf Brennstoffproben aus dem Dounreay Fast Reactor
(DFR), Schottland, und, als Ergdnzung, auf Brennstoffproben
aus einem zweiten schnellen Reaktor angewandt.

Zwel Brutstoffproben und fiinf Brennstoffproben aus dem DFR
stammen aus drei verschiedenen Versuchsbrennstdben A, B und C
mit bekannter und einfacher Bestrahlungsgschichte. Die
Brennstoffproben aus dem zweiten Reaktor stammen ebenfalls

aus drei verschiedenen Stdben, D, E und F, deren Bestrahlungs-
dichte aber nicht bekannt ist.

In Abb. 4.1. ist die Lage der DFR~Proben der verschiedenen
Stdbe in einen eze
Brutstoffproben (Proben A-5 und B-5) liegen auf der Seite
der Feder am oberen Ende des Brennstabes, entgegengesetzt dem
Plenum. Die Brennstoffproben sind iUiber die Ldnge des Brenn-
stabes verteilt, mit den Proben 2 und 3 ungefdhr in der

Mitte des Brennstabes und Probe 4 ziemlich am unteren Ende,
nahe dem Plenum. Es ist unbekannt, welche Lage die vier
Proben aus dem zweiten schnellen Reaktor in den Stédben

hatten.

In Tabelle 4.1. sind die Isotopenzusammensetzung vor der
Bestrahlung sowie die Bestrahlungs- und Abkihlzeiten bis zur
gammaspektrometrischen Bestimmung der Brennstoff- und Brut-
stoffproben angegeben. Die Bestrahlungszeiten der Brennstoff-
proben des zweiten Reaktors sind nur anndhernd geschatzt.

In Abb. 4.2. ist ein FlieBschema iliber die experimentell durch-
gefilihrten Abbrandbestimmungsmethoden schematisch angegeben.

4.2. Auflosung der Brennstoffproben

4,2.1. Allgemeines

Die Verfahren zur Aufldsung verschiedener Brennstoffarten
sind in der Literatur weitgehend beschrieben, z.B. fir Uran-



Tabelle 4.1l.: Zusammensetzung, Bestrahlungs- und Abkiihlzeiten der Brennstoff- und Brutstoffproben

Proben-| Bestrah- Abkithlzeit (d) bis | Zusammensetzung des unbestrahlten Brennstoffs
Herkunft | bezeich4 lungs- | zur -y-spektrometr. (Gew.%)

nung zeit Messung (MeV)

(d) U-235 | U=236 | U-238 | Pu-=-239 | Pu-240 | Pu~241

Reaktor 1| A-1 , 32,8 1138 979 74,42 0 5,43 18,337 1,652 0,161
" A~2 32,8 1139 1070 74,42 0 5,43 18,337 1,652 0,161
" . A~4 32,8 1139 1071 74,42 0 5,43 18, 337 1,652 0,161
" B~2 32,8 1143 1001 74,42 | O 5,43 18,337 1,652 | 0,161
" C-3 32,8 1144 1075 74,42 0 5,43 18,337 1,652 0,161
"o A-5 32,8 1145 1145 0,72 ] O 99,28 o 0 0
" B~5 32,8 1146 1150 0,72 0 99,28 0 0] 0
Reaktor 2| D-6 e 250 929 932 43,93 0,43 28,72 24,87 A2,65 0
" D=7 250 922 917 43,93 | 0,43 28,72 |a24,87 ~2,65 0
" E--8 ~350 841 836 43,93 0,43 28,72 ~24,87 ~2,65 0
" F-9 111 1082 1072 46,31 | 0,45 30,28 | A20,75 ~2,21 0
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Abb. 4.1. - Lage der Brennstoff- und Brutstoffproben in den DFR-Srennstiben A; B und C.

Abmessungen in Killimeter

Die eingekreisten Zahlen bezeichnen die einzelnen Froben.



Abbildung 4.2.: Schematische Darstellung der Abbrandbestimmung bestrahlter Brennstoffproben
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und Plutoniumkarbide (2, 11, 13, 17, 95), -oxide (2, 3, 11,
17, 80, 96), Thoriumoxide und -karbide (11) und Uran-Metall-
Legierungen (11, 96). Experimentelle Schwierigkeiten in

der Auflisung des Brennstoffs sind bereits iliberwunden worden.

4,2.2. Experimentelles

Zur Aufldsung der zwischen 0,5 und 1,5 cm langen und zwischen
T und 10 g schweren Brennstoffproben wurde eine Apparatur
verwendet, die gleichzeitig eine Isolierung der wahrend

der Aufldsung freigewordenen Spaltedelgase ermdglichte. Die
Bestimmung der Spaltedelgase ist bereits frilher in der
Literatur erwdhnt worden (3, 11, 96-98). Deshalb wird auf

sie in dieser Arbeit nicht weiter eingegangen.

Die Aufltseapparatur (siehe Abb. 6.1. im Anhang) wurde aus
Grinden der hohen Dosisleistung in einer HeiBen Zelle
untergebracht, da der Brennstof
noch eine betrdchtliche Strahlendosis emittierte, die eine
Handhabung in Handschuhkdsten unm&glich machte.

Die herausgesdgten Brennstoffproben wurden genau gewogen und
in einem Dreihalskolben mit konzentrierter Salpetersdure

beim Sieden und einem Unterdruck von etwa 100 Torr vollig
aufgelost. Gesondert durchgefilhrte Korrosionsversuche des
Hillrohrmaterials, Inconel 625 bei Brennstoffproben aus dem
DFR, S8S 316 L bel Brennstoffproben aus dem zweiten Reaktor,
ergaben, daB wdhrend des Aufldsungsvorganges im ersten Fall
0,5 %, im zweiten Fall zwischen 4 und 12 ¥ des Hiillrohr-
materials von der Sdure angegriffen und in Losung gebracht
wurden. \

Zur weiteren Handhabung der Brennstoffproben in Handschuh-
kdsten wurden die konzentrierten Brennstofflosungen mit
8-molarer Salpetersdure verdiinnt und dadurch ihre spezifische
Aktivitdt um einen Faktor von etwa 100 herabgesetzt. Die
Arbeitsweise zur Auflisung des Brennstoffs und zur Verdinnung
der Probenldsungen ist im Abschnitt 6.1. im Anhang ausfilhr-
licher dargelegt. Die verdiinnten Probenldsungen waren Aus-
gangssubstanz zur Bestimmung der schweren Kerne und der
stabilen und radioaktiven Spaltprodukte, auf die in den
ndchsten Abschnitten ndher eingegangen wird.
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4,3, Bestimmung der schweren Kerne

4,3.1. Allgemeines

Zur Isotopenverdiinnungsanalyse von Uran und Plutonium wurden
genau gewogene Mengen Pu-242- und U-233-Indikatorlosungen
verwendet. Hierbei ist darauf zu achten, daB sich sdmtliche
Nuklide der Probenldsungen mit Indikator gegeniiber nach-
folgenden chemischen Reaktionen indifferent verhalten und

in der Mischung homogen verteilt sein sollen. Polymere
Hydroxide und Ionen verschiedener Oxidationsstufen der zu
untersuchenden Elemente Uran und Plutonium werden dieses
Ziel verhindern. Das Problem wird durch Anwendung eines
Reduktion-Oxidation-Zyklusses geldst.

Im Hinblick auf optimale Mefbedingungen und Auswertung
werden flr die massenspektrometrische Bestimmung von Uran
und Plutonium aus ein und derselben MeBprobe zwei Forderungen
gestellt. Erstens soll die Menge Indikatornuklid etwa der
des vorhandenen Hauptisotops entsprechen. Zweitens soll die
Gesamtmenge der Uran-Isotope und die der Plutonium~Isotope
nicht um mehr als einen Faktor von etwa 5 bis 10 ausein-
anderliegen. Aus diesem Grunde muB bei groBem UberschuB eines
dieser Elemente eine Abtrennung des Uberschiissigen Anteils
in Erwdgung gezogen werden. Beli vorliegenden Proben wurde
die Abtrennung fir Uran durchgefiihrt. Die Analysen erfolgten
sechsfach: dreifach mit und dreifach ohne Indikator. Eine
genaue Beschreibung der Arbeitsmethodik ist aus Abschnitt
6.3.1. im Anhang zu entnehmen.

Aus den massen—- und alphaspektrometrischen Messungen der
schweren Kerne 1dB8t sich das Verhdltnisse der einzelnen
Isotope zueinander bestimmen und aus der Kenntnis der Anzahl
Atome Indikatornuklide pro Gramm Losung die Anzahl Atome

der schweren Kerne pro Gramm L&sung berechnen.

4.3.2. Probenvorbereitung

Nach Zugabe der gewogenen Mengen Indikatorldsungen (etwa je
0,2 gr) zur verdiinnten Probenl&sung (etwa 1 bis 2 g) wurde
die Mischung durch Anwendung eines Reduktion-Oxidation-
Zyklusses homogenisiert. Nach Reduzierung mit NH2OH.HC1 und




Oxidierung mit NaNO2 wurde eine Homogenitdt besser als 99,9%,
wie frihere Versuche ergaben, erreicht.

Die Eliminierung des Uberschiissigen Uran-Anteils, im Ffolgen-—
den kurz als Uranabtrennung bezeichnet, und die der meisten
Spaltprodukte erfolgte aus 8-molarer salpetersaurer LOsung,
die iiber einen Anionenaustauscher (Dowex 1x8) geleitet
wurde. UO§+— und Pu4+—Nitratkomp1exe wurden am Austauscher-
harz absorbiert. Die unter diesen Bedingungen geringere
Stabilitdt des Uranyl-Komplexes gegeniiber dem Plutonium-
Komplex wird zum selektiven Auswaschen des Uranyl-Ions und
der meisten anderen Spaltprodukte mit 8-molarer Salpeterséure
ausgenutzt. |

Unter Berlcksichtigung einer etwa 25%igen Plutoniumausbeute
nach der chemischen Trennung wurde experimentell die bendtig-
te Menge der Waschldsung bestimmt, die notwendig ist, damit
im Eluat beide Elemente, Uran und Plutonium, im Verhdltnis
von 1:1 vorliegen. Wie bereits erwahnt, besteht keine
zwingende Notwendigkeit dieses Verhdltnis anzustreben, so
lange sich die Uran- und Plutoniumkonzentration um nicht
mehr als eine GrdBenordnung unterscheiden. Zugleich wird mit
dem Uran ebenfalls Americium und Curium abgetrennt. Dies ist
fiir die spdtere alphaspektrometrische Bestimmung von Vorteil.
Der nach dem Auswaschen der iliberschiissigen Uranmenge noch
verbleibende Uran-Anteil und das Plutonium wurden aus dem
Harz mit O, 35-molarer Salpetersdure eluiert.

Von der verdiinnten Brennstoffldsung (Probenldsung vor der
Uranabtrennung) und vom Eluat (Probenldsung nach der Uranab-
trennung) wurden je SO/ul (dreifache Ausfiihrung je Probe)

fiir alphaspektrometrische Messungen auf ein nichtrostendes
Stahlplittchen aufgetragen, eingedampft und wihrend etwa 10
Minuten bei ungefdhr 1000°%¢ gegliht,

Die restliche Fraktion des Eluats wurde als Nitratsalze bei
80 — 100°C unter einem Luftstrom vorsichtig getrocknet. Der

Probenriickstand wurde unmittelbar vor der massenspektrome-
trischen Analyse mit 2 Tropfen 1-molarer Salpetersdure auf-
genommen und davon jeweils 10 - 20/ul auf Verdampferbander

des Massenspektrometers aufgetragen.



4.3.3. Massenspektrometrische Messungen

Die Messung der Isotopenverhdltnisse schwerer Kerne wurde an
einem Massenspektrometer (siehe Abb. 4.3.) mit Thermionen-
Einrichtung durchgefiihrt. Der Aufbau des Massenspektrometers
ist in der Abb. 6.7. im Anhang wiedergegeben.

Die in Form kleiner Tropfchen auf ein beheizbares Metallband
aus Rhenium aufgebrachte Probenldsung wird bei diesem
Ionisierungsverfahren
erhitzt. Die Thermio-
nenbildung erfolgt im
Hochvakuum an der
heiBen Oberfldche des
Metallbandes als ther-
mische Oberflichen-
ionisation. Wenn der
Probendampfdruck bei
Erreichen der Ionisa-
tionsenergie sehr klein
ist, wird die Probe zu
einem Teil als Ionen

abdampfen. Falls je-
doch der Dampfdruck

der Probe bei der fiir Abb.4.3.: Ansicht des Massen-
spektrometers mit Linien-

die Ionisierung schreiber

erreichten Temperatur

hther liegen sollte, §

wendet man die sogenannte Zweiband-Methode an, wobei ein
Ionisierungsband und ein Verdampferband vorhanden sind. Das
Verdampferband wird dabei nur so stark aufgeheizt, bis der
notwendige Probendampfdruck erreicht ist. Die abgedampften
Moleklile gelangen in die Nahe des wesentlich heiBeren
Ionisierungsbandes und erhalten von dort die filir die Ionisie-
rung (schwere Kerne als M+—Ionen) notwendige Energie.

Nach Blindelung und Fokussierung des Ionenstrahls und Durch-
laufen des Beschleunigungs-—~ und Ablenkfeldes werden die
Ionen auf einem Sekundidrelektronenvervielfacher(SEV) aufge-

fangen. Dieser Kollektor wird fiir niedrige Ionenstrome




(<’lO-12 A fiir das benlitzte Massenspektrometer), d.h.Mengen

‘<lﬂ/ug des zu bestimmenden Elements verwendet.

Zur Auswertung wurden die Ionenstrome auf einem Linien-
schreiber aufgezeichnet. Der Ionenstrom ist proportional zur
Anzahl der Ionen in der Probe. Typische Massenspektren der
Uran- und Plutonium~Isotope sind in den Abb. 4.4 und 4.5.
wiedergegeben. Der Massendurchlauf betrdagt fir Uran 5 und
flir Plutonium 4 Masseneinheiten.

Am Massenspektrometer 1ldB8t sich im allgemeinen liber ldngere
Zeit die Konstanthaltung der Ionenstrdme nicht lange auf-
rechterhalten. Diese ist von der Probemmenge und -verteilung
auf dem Verdampferband, als auch von der Aufheizgeschwindig-

keit desselben vor der Messun

ST = LR B et 84 - .

g abhdngig. Zwei Spektren
kdnnen deshalb nicht auf eine einzige bestimmte Stabilisie-~
rungslinie bezogen werden,

Dies wurde bei der Auswertung der PeakhOhen beriicksichtigt.

Die Grundlinie Wufde immer filir zweil nebeneinanderliegende

(insgesamt bis zu 10) Spektren gezogen und von dort die

Peakhohen mit dem Lineal ausgemessen und danach folgende

Isotopenverhdltnisse R berechnet:

Bei der Uran-Bestimmung (Indikator U-233):

Probe ohne Indikator: RP(24/28), RP(25/28), RP(26/28) und
RP(28/23)

Probe mit Indikator: Rm(28/23)

Bei der Plutonium-Bestimmung (Indikator Pu-242):

Probe ohne Indikator: RP(4O/49), RP(41/49) und RP(42/49)

Probe mit Indikator: R_(49/42).

In dieser Notation flir die schweren Kerne werden die Massen-
zahlen der verschiedenen Nuklide durch je zwei Ziffern nach
folgenden Regeln bezeichnet: die erste Ziffer gibt die
Ordnungszahl eines Elementes, z.B. 2 fir 92 (Uran), 4 fiir

94 (Plutonium), die zweite Ziffer gibt die letzte Ziffer der
Massenzahl eines Nuklids wieder, z.B. O flir 240, 4 fur 234,
usw. Dadurch sind die einzelnen Nuklide eindeutig bestimmt.
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4.3.4. Alpha-Aktivitdtsmessungen

Zur Berechnung des Volumens der Probenldsung, das filir die
massenspektrometrische Analyse der schweren Xerne auf die
Verdampferbdnder aufgetragen werden soll (siehe Abschnitt
6.4.1.4, im Anhang) ist die Messung der Gesamt-—Alphazdhlrate
erforderlich. Die hierzu notwendige MeRprobe ist der auf
einem Stahlpldattchen gegliihte Riickstand eines aliquoten
Teils der verdiinnten Probenl&sung nach der Uranabtrennung.
Die Messung erfolgte mit einem Methan-DurchfluBzdhlrohr in
297 ~Geometrie mit einer Am-24l1-Standardprobe geeicht.

Fliir die Durchfiihrung der alphaspektrometrischen Messungen
der Plutonium- und Transplutonium-Nuklide wurde ein gold-
beschichteter Si(Li)-Halbleiterdetektor, verbunden mit

einem 400-Kanal-Impulshthenanalysator und einer Druckeraus-
gabe verwendet. Die MeBzeit wurde einer maximalen PeakhGhe
von 1000 Impulsen entsprechend gewdhlt. Zur Messu
ten die gleichen MeRproben, die zur Bestimmung der Gesamt-
Alphazdhlrate verwendet wurden. Ebenso wurden MeBproben
untersucht, die aus einem aliquoten Teil der verdiinnten

<-Cl
(o
m
',._I

Probenldsung vor der Uranabtrennung auf gleiche Weise wie

im letzten Absatz beschrieben hergestellt wurden.

Die Integration der Peaks wurde durch Ausdrucken jedes
einzelnen Kanalinhalts und darauffolgender Zwischensumme in
Impulse pro Zeiteinheit erhalten. Die nicht ausreichende
Aufldsung der Peaks macht eine Korrektur der integrierten
Impulsrate notig, die in Abschnitt 6.4.l1.5. im Anhang ndher
erldutert ist. Eine Zusammenstellung charakteristischer
Alpha-Energien und spezifischer Aktivitdten einiger schwerer
Kerne ist in Tabelle 6.1l. im Anhang aufgefiihrt.

4,3.5. Auswertung und MeBergebnisse

Mit den gemessenen Daten der Aktivitdt, Aa(z), der einzelnen
Nuklide wurden ihre prozentualen Aktivitdtsanteile berechnet:
100 . A“(z)
A (z) (%) = (4.1.)
S, (2)
wobeli vor der Uranabtrennung: z = Pu-238 + Am-241, Pu~-239 +
Pu-240, Cm-242, Cm-243 +
Cm-244




nach der Uranabtrennung: z = Pu-239 + Pu-240, Pu-238

Mit Hilfe des massenspektrometrisch ermittelten Mengenver-—
hdltnisses von Pu-240 zu Pu-239, R(40/49), wurden die
prozentualen Aktivitdtsanteile von Pu-239, Pu-240, Am-241,
und die Mengenverhdltnisse der Nuklide Pu-238, Am-241,

Cm-242 und Cm-244 zu Pu-239, d.h. R(48/49), R(51/49),
R(62/49) und R(64/49) aus den Aktivitdtsanteilen in Prozent
vor (A“) und nach (A&) der Uranabtrennung, wie nachstehend ;
angegeben, ermittelt und flir die Abbrandberechnung verwendet.
Bei Abbrdnden unter etwa 2 Atomprozent sind die Mengenan-
teile des Pu=~238 und der Curium-Isotope gegeniiber der

- Gesamtmenge der schweren Kerne v§llig vernachldssigbar.

Diese Nuklide stellen aber, infolge ihrer relativ kurzen
Halbwertszeit (siehe Tabelle 6.1.) einen betrichtlichen
Anteil an der Brennstoffaktivitdt und sind aus diesem Grunde

A“(49+40)
Aa(48) = A&(49+405 . A'(48) (4.2.)
. Aa(49+40)
Agl49) = R(40/49) -R_(40/43)+1 (4.3.)

wobei*Ra das Verhdltnis der spezifischen Al?ha—AktiV;taten

ist, A (48)

R(48/49)= KETZ§7 - R_(49/48) (4.4.)
analog flir R(51/49), R(62/49) und R(64/49),

A, (40) = A (49+40) - A (49) (4.5.)

Aa(Sl) = A“(48+51) - A“(48) (4.6.)

Die gemessenen prozentualen Anteile der Alpha-Aktivitdten
mit Angabe der filir alle Proben gemittelten statistischen
MeBfehler und die aufgrund der Gleichungen (4.2.) bis (4.6.)
berechneten Ergebnisse sind in Tabelle 6.2. im Anhang ange-
geben. _ o

GemdB der Isotopenverdilnnungsanalyse gilt fiir die Berechnung
der Anzahl Atome, NP, eines Nuklides in der Probe p die

Beziehung:



B - (4.7.)

Die Anzahl Indikatoratome Ni in der Indikatorldsung waren
aufgrund der Angaben des Herstellers (National Bureau of
Standards, Washington, USA) bekannt. Sie sind fiir die
Indikatornuklide U-233 und Pu-242 in Tabelle 6.4. im Anhang
angegeben. Der 16 -Fehler der dort aufgezeichneten Werte
betrdgt fir U-233 0,17 % und fir Pu-242 0,3 %. Die Mengen
der Indikatorldsungen, Wi’ und der verdiinnten Brennstoff-
oder Probenldsungen, WP, wurden gewogen. Die entsprechend
Abschnitt 4.3.3. gemessenen Isotopenverhdltnisse der schweren
Kerne gegeniiber einem Indikatornuklid sind fiir die Indikato-
ren Ri’ flir die Proben RP und fir die Mischungen der Proben
mit Indikator Rm in Tabelle 6.3. im Anhang angegeben. Der
18 ~Fehler ist flir alle Proben gemittelt worden.

Gleichung (4.7.) wurde zur Berechnung der Anzahl Atome der
Hauptnuklide U-235 und Pu-239 verwendet (Ergebnisse siehe
Tabelle 6.4. im Anhang). Da in den Probenldsungen kein
U-233 vorhanden war, konnte RP (23) gleich Null gesetzt
werden. Die Anzahl Atome der restlichen schweren Kerne in
den Probenl&sungen, U-236, U-238, Pu-240, Pu-241, Pu-242,
Am-241, Cm-242 und Cm-244 wurde iiber die Gleichung (4.8;)
erhalten. h

Np(z) = Np(z') . Rp(z/z') (4.8.)

wobei hier unter (2z') eines der Hauptnuklide zu verstehen ist.

4.4. Bestimmung stabiler Neodym—Isotope

4,4.1. Allgemeines

GroBtes Interesse wird seit geraumer Zeit der Neodym—-Abtren-

Die Spaltausbeuten sind fast identisch fiir verschiedene
spaltbare Nuklide und unabhdngig von der Neutronenenergie.
Die Nd-148-Abbrandbestimmung iber die massenspektrometrische
Isotopenverdiinnungsanalyse konnte mit einer besonders hohen
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Genauigkeit durchgefiihrt werden (2-4, 12, 29, 53, 90, 99,100).
Frilhere Abtrennungsversuche der Seltenen Erden vom Brennstoff
erfolgten in salzsaurem Medium Uber Anionenaustauscher,

wobei die Seltenen Erden nicht adsorbiert wurden. Die an-
schlieBende chromatographische Trennung des Neodyms von den
Seltenen Erden wurde Uber Kationenaustauscher und Elution
mit Di(2-dthyl)hexylorthophosphorsdure (DEHPS) in einem
organischen Losungsmittel vorgenommen (11, 13, 51, 53, 99,
100). Alternativ wurde ein Gemisch Salpetersdure-Methanol
(etwa 1:10) als Elutionsmittel verwendet (11, 29, 99), oder
die Elution mit Milchsdure verdnderlicher Konzentration
(1,10 bis 1,25 M) und pH (3,10 bis 3,25) bei 87°C (101)
durchgefiihrt. Ein weiteres Trennverfahren ist die Elution
mit 0,2 bis 0,4 M g-Hydroxiisobuttersdure («-HIBS) liber
Kationenaustauscher (102), die modifiziert wurde (3, 4, 10,
12, 90). Bei allen drei Elutionsmethoden ist eine bestimmte
Elutionsfolge der Seltenen Erden und der nicht restlos
entfernten Transplutone, die sich chemisch dhnlich verhalten,
gegeben. Versuche mit Hilfe der Gegenstromelektrolyse 1in
essigsaurem Medium erzielten aufgrund der Beweglichkeits-
unterschiede der Seltenen—-Erden-Ionen im Gramm-Bereich gute
Trennergebnisse (103). Dieses Verfahren wurde alternativ zu
den Trennverfahren iiber Ionenaustauscherharze entwickelt,

da letztere in sehr stark strahlendem Medium zerstdrt werden
konnen.

Zur Bestimmung der Isotopenzusammensetzung der stabilen
Neodym-Isotope lber die Isotopenverdinnungsanalyse in den
vorliegenden Brennstoffldsungen wurden bestimmte Mengen einer
Nd-150-Indikatorlosung verwendet. Im Gegensatz zu den
Actiniden, die in verschiedenen Oxidationsstufen vorliegen,
sind die Seltenen Erden als dreiwertige Ionen in den Brenn-
stoffldsungen vorhanden.

Zur Verhinderung einer ﬁbérladung des Kationenaustauschers
durch Uran und Plutonium ist eine Abtrennung dieser Elemente
vor der Trennung der Seltenen Erden unumgdnglich. Die den
Seltenen Erden chemisch dhnlichen, dreiwertig vorliegenden
schweren Kerne wie Americium und Curium verbleiben naturge-



- 38 -

maB in der Fraktion der Seltenen Erden. Die angewandte
Methode zur Trennung der Seltenen Erden wird als chromato-
graphisches ITonenaustauscherverfahren bezeichnet. Hier
werden die Seltenen Erden nacheinander, wie bei einem
chromatographischen Verfahren, in einer bestimmten Reihen-
folge aus dem Ionenaustauscher eluiert. Diese Reihenfolge
ist vom schwersten bis zum leichtesten Element (siehe Abb.
4.6.), in Abhdngigkeit vom Volumen, Molaritdt, pH, Druck
und Temperatur der Elutionsldsung. Flir die massenspektro-
metrische Bestimmung der Neodym-Isotope gelten, in Bezug
auf das Verhdltnis der Menge Indikatornuklid zu derjenigen
des als Abbrandmonitor ausgewdhlten Nuklides (hier z.B.
Nd-148) die gleichen Argumente wie filir die schweren Kerne.
Analog der Bestimmung der schweren Kerne wurde die
Bestimmung der Neodym-Isotope sechsfach durchgefiihrt, drei-
fach ohne und dreifach mit Indikator. Eine genaue Beschrei-
bung der entsprechenden Arbeitsvorschrift ist im Anhang
dargelegt.

4.4,2, Probenvorbereitung

Nach Zugabe einer gewogenen Menge Nd-150-Indikatorl&sung
(etwa 0,15 g) zur verdiinnten Probenldsung (etwa 4 - 5 g)
wurde die Mischung ebenso wie die Probe ohne Indikator
vorsichtig bei 80 - 100°C im Luftstrom eingedampft. Hiermit
wurde die in der anschliefenden Abtrennung von Uran und
Plutonium stdrende Salpetersdure verfliichtigt.

Der eingedampfte Riickstand wurde mit wenigen Tropfen 10~
molarer Salzsdure aufgenommen. Die Abtrennung von Uran und
Plutonium aus dieser LOsung erfolgte iiber einen, mit der
gleichen Siure benetzten Anionenaustauscher (Dowex 1x8).
Uran und Plutonium wurden auf dem Austauscherharz als
Chlorokomplexe adsorbiert. Die dreiwertig vorliegenden
Seltenen Erden und Transplutone (Americium und Curium) und
einige andere, nicht niher identifizierte Spaltprodukte
wurden mit der gleichen Sdure aus der Austauschersdule
herausgewaschen. Fiir die anschlieBende Trennung der Seltenen

Erden wu

80 - 100

rde die stark salzsaure Losung im Luftstrom beil
o] . . .
C vorsichtig eingedampft.



Zur Trennung des Neodym von den Ubrigen Seltenen Erden,
Transplutonen und Spaltprodukten wurde der eingedampfte,

von den Hauptmengen an Uran und Plutonium befreite Riickstand
mit wenigen Tropfen einer 0,05-molaren Salzsdure aufgenommen
und ilber einen mit der gleichen Sdure versetzten Kationen-
austauscher (Dowex 50x8) geleitet. Die Seltenen Erden,
Transplutone und verschiedene andere Spaltprodukte (wie z.B.
das Cdsium) wurden auf dem Harz als Chlorokomplexe adsor—
biert.

Die eigentliche Trennung der Seltenen Erden erfoldgte durch
Elution mit auf pH 4,6 eingestellter 0O,25-molarer «-Hydroxi-
isobuttersdure («—HIBS). Mit ansteigender Elutionsldsungs-

Seltenen Erden und die Transplutone in

m

menge wurden di
umgekehrter Reihénfolge, vom schwersten zum leichtesten
Element (siehe Abb. 4.6.) entsprechend der steigenden
Stabilitdt der Chlorokomplexe, wieder vom Harz desorbiert.
Das Elutionsmaximum (optimales Elutionsvolumen bezliglich
Dekontamination und Zeitbedarf) ist von der Molaritdt der
Elutionsldsung abhdngig; somit ist diese moglichst genau
einzuhalten (90).

Die Elutionsfolge der Seltenen Erden und der beiden Trans-
plutone Americium und Curium erlaubt eine Xontrolle iber

den Zeitpunkt des Erscheinens der Neodym-Fraktion aus der
Austauschersaule. Unter den Bedingungen der Arbeitsvorschrift
erscheint die Americium-Fraktion unmittelbar vor der
Neodym~Fraktion. Diese Tatsache wird ausgenutzt, um nach
Erscheinen eines Maximums der mit einem Halbleiterdetektor
gemessenen und registrierten Am-241-Aktivitdt eine reine
Neodym-Fraktion (auch fiir Gesamt-Neodymmengen unter 1/ug)

zu erhalten.

Die ~HIBS~haltige Neodym~Fraktion wurde zur Abtrennung des
organischen Losungsmittels mit verdlinnter Salpetersdure
versetzt und auf einen, mit dhnlicher Sdurekonzentration
benetzten Kationenaustauscher (Dowex 50x8) gegeben. Die
oa~HIBS wurde durch Nachwaschen mit 0,5-molarer Salpetersdure
aus dem Harz eluiert, wdhrend das Neodym adsorbiert wurde.
Mit einer zweiten Elution mit é-normaler Salpetersdure wurde
das Neodim in waBriger salpetersaurer Phase zurﬁckgewonhen.
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In Analogie zur Bestimmung schwerer Kerne wurde die Neodym-
Fraktion zum Nitratsalz bei 80 — 100°C in einem Luftstrom
vorsichtig getrocknet. Die weitere Vorbereitung erfolgte
wie bereits fiir die schweren Kerne beschrieben (siehe
Abschnitt 4.3.2.).

4.4.3. Massenspektrometrisches MeBverfahren

Die massenspektrometrische Messung der Neodym-Isotope erfolg-
te analog derjenigen der schweren Xerne mit der gleichen
Apparatur. Die Unterschiede gegeniiber den schweren Kernen
liegen in dem erweiterten Massendurchlauf (12 Massen fiir
Neodym und die Nachbarelemente Cer und Samarium), der
Bildung von MO*-Ionen und einer flir diese Ionen hdhere
Verdampfungstemperatur. Unter den vorgegebenen MeRbedingun-
gen ist fir Neodym die Aussendung von MO -Ionen gegeniber
der von MY-Ionen wesentlich beglinstigt. Dieses Verhalten
wurde schon friher (104) fir die Oxide der Seltenen Erden,
die am Anfang dieser Gruppe stehen, gefunden.
Ein typisches Massenspektrum der Neodym-Isotope ist in Abb.
4.7. wiedergegeben. Folgende Isotopenverhaltnisse, R,
wurden daraus berechnet:
Probe ohne Indikator: RP(2/8), RP(3/8)’ RP(4/8), RP(5/8),
RP(6/8) und RP(O/8)

Probe mit Indikator: Rm(2/8) und Rm(O/S),

wobei die Ziffern 2, 3, 4, 5, 6, 8 und O auf die Neodym-
Isotope Nd-142 bis Nd-148 und Nd-150 hinweisen.

4.4.4. Auswertung und MeBergebnisse

Da das Neodym, wie auch alle anderen Seltenen Erden, als
natirliche Verunreinigung an den Arbeitsgeraten nicht aus-—
zuschlieBen sind, miissen alle Neodym-Isotopenverhdltnisse
iiber Nd-142 korrigiert werden. Dieses ist das einzige dafir
geeignete stabile Isotop, denn es kann aufgrund der
Abschirmung durch das stabile Ce~142 wdhrend der Bestrahlung
in einem schnellen Reaktor nicht entstehen. Die Reaktion
Pr-141 (n,y) Pr-142 (B8) Nd-142 ist flir schnelle Reaktorneu-

tronen nicht von Bedeutung.
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Die massenspektrometrisch gemessenen Isotopenverhdltnisse
RP(O/8) und Rm(o/8) (siehe Tabelle 6.6. im Anhang) werden
auf die Verunreinigung mit Nd-142 gemdB Gleichung (4.9.)

k - - : -

orrlgle’—;t/B) H(2) . R(0/8) - H(0) . R(2/8)

RI O = ) )
H(2) - H(8) . R(2/8) 2

Es bedeuten H die Haufigkeiten der natlirlichen Neodym-Isotope
(siehe Tabelle 6.7. im Anhang) und R' der korrigierte Wert
des gemessenen Isotopenverhdltnisses R. Ce-142 stort die
Korrektur; das Element 1d8t sich bei der Messung durch das
Ce-140 nachweisen. Sm—-150 stOrt die Bestimmung des Verhdlt-
nisses R(0/8). Samarium 148t sich durch das Sm-152 und Sm-154
nachweisen. Fiir Samarium ist die Emission von M'—Ionen mit
derjenigen von Mot-Ionen in etwa vergleichbar (104), daher
wird bei der Neodym-Messung der EinfluB einer eventuell
vorhandenen Samarium-=Verunreinigung verringert.

Die korrigierten Isotopenverhdltnisse Ré und R& wurden in
Gleichung (4.7.) eingesetzt und damit die Nd-1l48-Konzentration
in Atome pro Gramm Brennstoffl&sung, Né (8),berechnet. Sie

ist in Tabelle 6.8. (siehe Anhang) zusammen mit dem 16 -
Fehler, G'(NI')) (%) angegeben. Der 16& -Fehler fiir die
Konzentration der Nd-150-Indikatorldsung (siehe Tabelle 6.4.;
war 0,35 %. Die Konzentration der restlichen Neodym-Isotope

in den Brennstoffldsungen wurde iliber die Gleichung (4.8.)
erhalten, wobei flir (2z) das Nd-148 eingesetzt wurde.

4.5. Bestimmung radioaktiver Spaltprodukte

4.5.1, Allgemeines

Die Menge der erzeugten radioaktiven Spaltprodukte wird
hauptsdchlich {iber Gamma-Aktivitdtsmessungen, insbesondere
iiber die Gamma-Spektrometrie unter Verwendung von Na(T1)I-
Szintillationskristalle oder Ge(Li)-Halbleiterdetektoren,

die ein besseres Auflosungsvermdégen haben, dJemessen. Die
Bedingungen, die an radioaktive Nuklide gestellt werden, um
als Abbrandmonitoren verwendungsfahig zu sein, wurden bereits
bei der Darlegung der Bestimmung stabiler Nuklide (siehe
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Abschnitt 2.2.1.1.) erdrtert. Im wesentlichen wurden zur
Abbrandbestimmung die Nuklide Cs-137, Ce/Pr-144, Zr/Nb-95
und Ru/Rh-103 (2, 13, 39, 66, 70, 105, 106) herangezogen,
aber auch Nuklide wie Sr-89, Sr-90 und Y-91 wegen ihrer
hohen und gut zu bestimmenden Beta-Aktivitat (2, 58, 69,70).
Wie bereits erwahnt wurde, ist Cs=137 (99) aufgrund seiner
Wanderung im Brennstoff bei hohen Temperaturen nur begrenzt
verwendungsfahig.

Die Bestimmung der nach etwa 2 - 3 Jahren Abkiihlzeit noch
identifizierbaren radiocaktiven Spaltprodukte in den vor-
liegenden Brennstoff- und Brutstoffproben erfolgte iber die
Messung der Gamma-Aktivitat. Ohne*irgeﬁdwelche Anwendung
chemischer Trennverfahren'@urde in den Brennstoff— und
Brutstofflssungen Ce-144, Bu-155, $b-125, Cs-137, Ru-106
und Zr/Nb-95 nachgewiesen. Die benstigten Daten zur Abbrand-

bestimmung sind witos ko o s T an 1111 4 ]
bestimmung sind, wie bei den stabilen Nukliden, die Spa

1t-
ausbeuten und die Brennstoffkonzentration nach‘der'Bestrah—
lung. Beziiglich der Genauigkeit ist die Abbrandbestimmung
liber die radioaktiven Nuklide derjenigen iliber die stabilen
Neodym-Isotope unterlegen, da die Spaltausbeuten ersterer
fiir U-235 und Pu-239 zum Teil sehr unterschiedlich und
daher von den Anteilen der Spaltung der schweren Kerne
abhdngig sind. Der Vorteil dieser Bestimmungsmethode ist

ihre zerstdrungsfreie Anwendungsmoglichkeit.

4.5.2. Probenvorbereitung

Die Bestimmung der Konzentration der Spaltprodukte erforderte
eine vorherige Eichung der MeBapparatur, die in monatlichen
Abstinden wiederholt wurde. Die Eichung wurde aufgrund von
Aktivitdtsmessungen der oben genannten Nuklide in zwei
verschiedenen Standardlbsungeﬁ brennstoff- bzw. brutstoff-
analoger, bekannter Spaltproduktzﬁsammensetzung durchgefihrt.
Zur Herstellung der Standardldsungsmischungen wurden, der
gemittelten Spaltproduktzusammensetzung der Proben ent-
sprechende, gewogene Mengen reiner Standardlfdsungen bekannter
spezifischer Aktivitat aus dem Institut fiir Radiochemie

der Gesellschaft Ffiir Kernforschung, Karlsruhe (Eu-155 aus



der Abteilung fir Radionuklide der Commission d'Energie
Atomique, Gif-sur-Yvette, Frankreich) verwendet (siehe
Tabelle 6.10. im Anhang). _

Die Aktivitdten der einzelnen Spaltprodukte in den verdinn-
ten Brennstoff- und Brutstoffldsungen wurden zuerst ndherungs-
weise bestimmt und, aufgrund ihrer sehr verschiedenen
-Aktivitétszusammensetzung, getrennt gemittelt. Entsprechend
diesen beiden verschiedenen Aktivitdtszusammensetzungen

und der spezifischen Aktivitdt der reinen Standardldsungen
wurden die bendtigten Volumina der letzteren berechnet. Flr
jede der zweil Standardproben wurden mit einer Mikropipette
die benttigten Mengen der reinen Standardldsungen in ein
tariertes 2 ml-Kunststoffgldschen gegeben. Nach jeder Uber-
filhrung der einzelnen Nuklide in das Gl&dschen wurde die
resultierende Menge auf einer Prdzisionswaage ausgéwogen

und auf 1 ml mit 0,05 molarer Salzsdureldsung aufgefiillt und
verschlossen., Die Dichte dieser Standardlosungsmischungen
betrug weniger als 1,015 g/Cm3. Die einzelnen Mengen und
Aktivitdten der verschiedenen Nuklide wurden berechnet
(siehe Tabelle 6.10.). Zur Vermeidung einer eventuellen
Kontamination wurden die Kunststoffgldschen in etwas groBere
Kunststoffbehdlter gesteckt und hermetisch verschlossen.

Auf gleiche Weise wurden mit je 1 ml der reinen Standard-
18sungen der einzelnen Nuklide die Eichproben hergestellt.
Je 1 ml der verdinnten Brennstofflosungen wurde mit einer
Mikropipette in ein Kunststoffgldschen, analog wie bel der
Herstellung der Eichproben, ilberfilhrt, ausgewogen und ver-
schlossen. Die Dichte der Brennstofflfdsungen betrug etwa
1,25 g/cm3; die der Brutstoffldsungen etwa 1,02 g/cm3.

4,5,3. Me3verfahren

Das MeBprinzip der Gamma-Spektrometrie ist eingehend in der
Literatur beschrieben worden (107, 108). Zur Messung der
Gamma-Strahlung der radioaktiven Spaltprodukte wurde ein
Ge(Li)-Halbleiterdetektor (siehe Abb. 4.8.) und ein 4096~
Kanal-Impulshthenanalysator mit Lochstreifen-, Drucker- und

Schreiberausgabe (siehe Abb. 4.9.) bei einer Aufldsung von
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etwa 7 keV flir die
662 keV-Gamma-~Linie
des Cs-137/Ba-137 ver-
wendet. Die Standard-
und Eichproben wurden
Fiinffach, die Brenn-
stoff- und Brutstoff-
proben dreifach, alle
auf dieselbe Weise
gemessen, Fiir die
zwel gewdhlten MeBR-
bereiche, 0 - 0,5 MeV

PR | m D MATTY
und 0 - 2 MeV, wurd

die Einstellung der
MeBapparatur bei

gleicher Probengeo-
metrie, direkt auf

dem Detektor, jeweils
konstant gehalten.

Die Meflzeit betfug
durchschnittlich

4,000 sec im 0,5 MeV-
‘Bereich und 40.000 sec
im 2 MeV-Bereich
infolge unterschied-
licher Signalverstdr-—
kung. Zur quantitati-
ven Auswertung wurden
die Spektren liber
Lochstreifen und
Drucker ausgegeben.

Die Menge der vorhande-
nen Nuklide ist pro-
portional zur GroBe

der einzelnen Spitzen

Abb.4.8.: Halbleiterdetektor
rverstirker (MeBanordnung)

Abb.4.9.: 4096~-Kanal-Impulshshen—
analysator mit Hochspannungsver-
sorgung und Datenausgabe

(Peaks) im Spektrum. Typische Gamma-Spektren der Spaltprodukte
sind in der Abbildung 4.10. dargestellt.
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4.5.4. Auswertung der Gamma-Spektren

Eine Impulsrate eines Peaks zum MeBzeitpunkt, I, wurde in

der allgemein liblichen Weise durch Zusammenzdhlen der Impuls-—
raten der einzelnen Kandle, Ii’ von i = 1...n, unter dem

Peak und Abziehen der Untergrundaktivitdt ausgerechnet. Das
entspricht einer Integration des Peaks. Die Impulsrate des
Peaks wurde mit der MeBzeit, t, auf Impulse pro Minute (Ipm)
normiert:

I. + 1 |
1 a e
I= £ ZIi -{\——] +n (4.10.)

Die Gesamtzahl der Kandle eines Peaks, n, wurde aufgrund der
Messung einzelner reiner Standardldsungen, den Eichproben,
flir jede der auszuwertenden Gamma-Linien bestimmt. Die
Halbwertsbreiten der einzelnen Peaks
mit ansteigender Energie. Die Gesamtzahl der Kandle zur
Integration eines Peaks ist der Peakverbreiterung proportional;
sie wurde auf den 134 keV-Peak des Ce-144 bezogen. Auf der
linken und auf der rechten Seite des Peaks wurden die
Impulsraten von je 5 Kandlen gemittelt, Ta und Te‘ Als Gesamt-
zahl der Kandle, n, flr diesen Peak wurde die Zahl festge-
setzt, die resultierte, wenn die mittleren Abweichungen der
Kanalinhalte von den Mittelwerten, Ta‘und Te’ geringer als

1 % wurden. Unabhdngig von der Art der MeBprobe wurde fiir

eine bestimmte Gamma-Linie die Gesamtzahl, n, konstant
gehalten. Korrekturen dieser Zahl n wurden in dem Fall erfor-
derlich, als sich mit der Zeit eine Anderung der Halbwerts-
breiten aufgrund der Drift der Elektronik um mehr als 5%
bemerkbar machte.

4,5.5. Eichung der MeBanordnung

Die Eichung der MeBanordnung wurde mit Eichproben durchgefilhrt,
die aus reinen Standardlosungen hergestellt waren. Als MeB-
grsBe ist hierfiir die Detektorempfindlichkeit geeignet. Die
Detektorempfindlichkeit, DE, ist durch das Verhdltnis der

Impulsrate, I, (siehe Gleichung 4.10.) zu



Eichprobe, Z, in Zerfdllen pro Sekunde gegeben, wie in
Gleichung (4.11.) verdeutlicht wird.

Die Strahlung der einzelnen radioaktiven Spaltprodukte setzt
sich zumeist aus Beta- und Gamma-Aktivitdten zusammen. Nur
der Anteil der Gamma-Aktivitdt wird vom Halbleiterdetektor,
mit einer energieabhdngigen Ansprechwahrscheinlichkeit,
registriert. Der Anteil der Gamma-Aktivitdt, in der Literatur
als Verzweigungsverhdltnis, BR (branching ratio oder gamma
per desintegration ratio) angegeben, ist flir jede einzelne
Gamma-Linie, allerdings mit sehr unterschiedlicher Genauig-
keit bekannt (109). Diese sind, zusammen mit den Energien der
Gamma-~Linien und Halbwertszeiten der identifizierten Nuklide
in Tabelle 6.11. (siehe Anhang) verzeichnet.

DE (%)

I
"i’ ° lOO

I . 100
= 7 (4.11.)
A(puCi).BR.3,7.10 (Zerf./sec.uCi)

Fiir die vorliegende MeRgeometrie, ein Flissigkeitszylinder von
10 mm Durchmesser und 10 mm Hohe, umgeben von 0,8 mm Kunst-
stoff (Plexiglas), etwa 3 — 4 mm vom Halbleiterkristall ent-
fernt, wurde die Detektorempfindlichkeit der Energie der
Gamma-Strahlung zugeordnet (siehe Abb. 6.8.). Im Energiebereich
zwischen etwa 80 und 2200 keV ist die Abhdngigkeit im allge-
meinen linear.

Zur Berechnung der Aktivitdt, A, bzw. der Konzentration, N,
eines Spaltproduktnuklids in den Brennstoffldsungen wurden
Umrechungsfaktoren, UF, in /uCi/Ipm flir jede identifizierte
Gamma-Linie bestimmt. Die Umrechungsfaktoren sind von den
Impulsraten dér Nuklide der Eichproben, I, von der spezifischen
Aktivitat, AS (/uCi/g), und von der Einwaage der reinen
Standardl&sungen, M/ (g), abhdngig. Der Zerfall der radio-
aktiven Nuklide mit Zerfallskonstante A in der Zeitspanne ty
zwischen Eichung der reinen Standardldsungen durch den
Hersteller und der Herstellung der Eichprobe sowie in der
Zeitspanne t2 zwischen Herstellung der Eichprobe und dem MeB-
zeitpunkt selbst muBte bei jeder Messung berilicksichtigt

werden.



Die Aktivitdt eines Nuklids einer Eichprobe, AO, fir eine
reine Standardldsung oder Standardldsungsmischung ist gegeben
durch:

und der Umrechungsfaktor, UF, durch:

Ay - exp(-;l.tg)

Die Umrechnungsfaktoren fiir die beiden Standardldsungs-—
mischungen sind in Tabelle 6.10. im Anhang zusammengestellt.

4.5.6., Bestimmung der Spaltproduktkonzentration

Die Spektrenauswertung der Brennstoff- und Brutstoffproben
wvurde, wie flr die Standardproben beschriden, durchgefiihrt.
Aufgrund des Dichteunterschiedes der Brennstoffldsungen
gegeniiber dem der Standardldsungen wurden die Impulsraten
fir Ce-~144 und Eu-155 ilber die Selbstabsorption, S, der
relativ niederenergetischen Gamma-Strahlung in der Losungs-—
schicht d = 10 mm, korrigiert:

.d.
5= 7 —mexpgim.d.s‘T (4.14.)

Die Absorptionskoeffizienten, m, betragen flir die 105 keV-
Linie des Eu-155 0,169 cm2/g, fiir die 134 keV-Linie des
Ce-144 0,155 cm2/g (110) und die Losungsdichte, &, um etwa
1,25 g/cm3. Diese Korrektur erhtht die Impulsrate filir Eu-155
um 2 - 2,3 % und fiir Ce~144 um 1,9 - 2 %.

Die Selbstabsorption der anderen, hoherenergetischen Gamma-
Linien ist betrdchtlich geringer. Die entsprechenden Korrek-
turen wurden deshalb nicht beriicksichtigt, da sie innerhalb
der MeBgenauigkeit der Impulsraten liegen.

Mit den gemessenen, auf Selbstabsorption korrigierten Impuls-
raten der einzelnen Nuklide der Brennstoff- und Brutstoff-
proben wurden die spezifischen Aktivitdten, AS (/uCi/g Losung)
unter Beriicksichtigung des radioaktiven Zerfalls wdhrend der
Bestrahlungszeit, T, berechnet:




I . UF T _
A, = -—TP——— . exp(A.t) . T B = AT) (4.15.)
N = % . 3,7 . 10% (4.16.)

(g) ist die Menge der Probenldsung in der MeBprobe und t
1st die Zeitspanne zwischen Bestrahlungsende und MeBzeltpunkt.
In Tabelle 6.11. sind die aus je drei Messungen gemittelten
Impulsraten und die berechneten Spaltproduktkonzentrationen
mit der 16 -Fehlerangabe flr die Brennstoff- und Brutstoff-

proben zusammengestellt.



5. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Die beschriebenen experimentellen, zerstbrenden Verfahren
erbrachten als Ergebnis Angaben iiber die Mengen, bzw.
Isotopenverhdltnisse radioaktiver und stabiler Spaltprodukte
und schwerer Kerne. Die verschiedenen, in der Zielsetzung
vorgeschlagenen Methoden zur Bestimmung des Abbrandes k&nnen
nun mit diesen Werten und den dazu bendtigten, aus der
Literatur bekannten Kerndaten in Angriff genommen werden.

Als Vergleich zu den experimentellen Verfahren wird zundchst
eine Abbrandrechnung, die auf rein theoretischen Uberlegungen
basiert, dargelegt. Aufgrund der Besonderheiten des Brut-
stoffs beziiglich seiner Zusammensetzung und seines Verwendungs-
zwecks werden die entsprechenden Ergebnisse gesondert von
denen der Brennstoffproben behandelt.

5.1. Abbrandrechnung

Der Gesamtabbrand Fo 1n Atomprozent wird als Verhdltnis der
Anzahl aller gespaltenen Kerne,gZAN(z), zu der vor der
Bestrahlung vorhandenen Anzahl schwerer Kerne, ZNO(Z), aus-
gedriickt. Er ist daher durch die Summe der Abbrandwerte F(z)
jeder im Brennstoff vorhandenen schweren Kernart (z) gegeben.
Der Abbrandwert F(z) eines spaltbaren schweren Kernes wird
als Verhdltnis der Anzahl der gespaltenen schweren Kerne,
AN(z), die wiahrend der Bestrahlungszeit in die Spaltprodukte
umgewandelt wurde, zu der vor der Bestrahlung vorhandenen
Anzahl aller schweren Xerne definiert:

F(Z) - é&ﬁi&l_

2.8°%(z2)

_Av(z) _ &t
Si°(z) 6 + @

_ N°%(2) - N(z) ] (5.1.)
EENO(Z) T+ « 3.1

Es bedeuten hier Q'E und @ die Wirkungsquerschnitte fir
Spaltung bzw.(n,y)-Reaktion des Kernes (z), « das Verhdltnis

der Wirkungsquerschnitte fir (n,y)-Reaktion zu denen der



Spaltung,}ENO(z) die Menge aller schweren Kerne vor und

N(z) diejenige des Kernes (z) nach der Bestrahlungszeit T.
Zur Berechnung der Anzahl schwerer Kerne,EiNO(z), ist die
Brennstoffzusammensetzung vor der Bestrahlung zu beriicksich-
tigen. Es handelt sich dabei um die in Tabelle 4.1. ange-
gebenen Nuklide. Die flir die Berechnung bendtigten Kerndaten,
wie Spaltungsquerschnitte, Wirkungsquerschnitte filir (n,y)-
Reaktionen sowie die a-Werte aus der Literatur(92) sind flr
die einzelnen Neutronenenergiegruppen in Tabelle 6.4.
zusammengestellt. Sie wurden mit Hilfe der, Ffir jede der
insgesamt 16 Neutronenenergiegruppen, bekannten entsprechen-
den Neutronenverteilung des DFR (111) (siehe Abb.6.11.)

Uber alle Neutronenenergiegruppen gemittelt. Die filir diesen
Zweck durchgefiihrten Berechnungen sind in Abschnitt 6.5.

im Anhang dargelegt.

Vo

einer urspriinglichen Men 1°(z) eines spaltbaren Nuklids
verbleibt nach der Bestrahlungszeit T aufgrund der Spaltung
und der (n,y)-Reaktionen, entsprechend des mittleren inte-
grierten Neutronenflusses gT und der GrdBe des mittleren

Absorptionsquerschnittes sa, die Menge N(z):
N(z) = N°(z) . exp(—gi .‘,dT) (5.2.)

Diese letzte einfache Gleichung gilt fiir solche schweren

Kerne, wie z.B. U-235 und U-238, d.h. primdre Kerne, die im

Reaktor nicht noch zusadtzlich gebildet werden koénnen, Fur

die Plutonium~Isotope (und auch viele anderen schweren Kerne)

muB im Prinzip die Bildung iiber die (n,y)-Reaktion beriick-

sichtigt werden. Fiir Pu-239 wird die nach der Bestrahlung

noch verbleibende Menge durch folgende Gleichung gegeben: (5.3.)
1—exp (- &2 4T

N(49) = N°(49).exp(- 6,4-#T) + N(28).g g |41~ :; $aof 5'

49

Flir Brennstoff mit sehr niedrigem Abbrand (unter 1 a/o) und
mit hoher U-235-Anreicherung (siehe Tab.4.1.), mit denen die
Abbrandbestimmungen durchgefilirt wurden, sind die hauptsdch-
lich spaltbaren Kerne U-235 und Pu~-239. Der EinfluBl der
anderen schweren Kerne ist gering; der Anteil der U-238-
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Spaltung betrdgt fiir vorliegende Proben etwa bis 1,8 % und
liegt innerhalb der Berechnungsgenauigkeit der Nd-148-
Abbrandwerte (siehe Abschnitt 5.3.3.). Fiir die verarbeiteten
Brennstoffproben des DFR ist der gespaltene Anteil der liber
die Reaktion .
U-238 (n,y) U~239 (28) Pu-239

gebildeten Plutoniumatome im Vergleich zum gespaltenen Anteil
der urspriinglich vorhandenen Plutoniummenge sehr gering.

Er betrigt etwa 0,0075 % im Vergleich zu etwa 20 %. Daher
kann der zweite Term in Gleichung (5.3.), der die Bildung

des Pu-239 wdhrend der unter den gegebenen Bedingungen
relativ kurzen Bestrahlungszeit vernachldssigt werden.

Der Gesamtabbrand FT ist unter diesen Annahmen durch den

Ausdruck
F(25) + F(28) + F(49)

2 F(z) (5.4.)

gegeben. In Tabelle 5.1. sind die Mittelwerte der Kerndaten,
die Abbrandwerte der drei wichtigsten schweren Kerne und

der Gesamtabbrand flir die DFR-Brennstoffproben zusammenge-
stellt. Fiir die Proben des zweiten schnellen Reaktors konnte
wegen der unbekannten Bestrahiungsgeschichte diese Abbrand-
rechnung nicht durchgefiihrt werden. Der angegebene 1@ ~Fehler
wurde liber alle Proben gemittelt.

=3
]

+3



Tabelle 5.1.: Kerndaten und Ergebnisse der vereinfachten Abbrandrechnungen fiir die

Brennstoffproben

Brennstoffproben: A-1 A=2 A-4 B-2 c-3 15?;§hler
Mittlerer integrierter gr . 102" | 5,9718 | 6,7182 | 6,0369| 6,7182| 6,6816 | nicht
NeutronenfluB | (n/cm ) ~ bekannt
Anteil der U-235-Atome No(25) 00,7442 0,7442 00,7442 00,7442 0,7442 0,57
vor der Bestrahlung
Mittlerer Absorptions- — a

querschnitt flir U-235 5‘25,(barn) 1,403 1,400 1,404 1,400 1,400 10
o~Wert flir U~-235 325 0,0736 0,0721 0,0734} 0,0721| 0,0720 20
U-235-Abbrand F(25),(a/o) 0,578 0,650 0,585 0,650 0,646 10,1
Anteil der U-238-Atome o] -
vor der Bestrahlung N (28) 0,0543 | 0,0543 0,0543 0,0543 0,0543 0,57
Mittlerer Absorptions— - a ‘

querschnitt Flr U-238 52%V(barn) 0,429 0,433 0,432 0,433 0,434 6
a-Wert fir U-238 g 0, 3034 0,2927 0,2974f 0,2927 | 0,2913 12
U-238-Abbrand F(28), (a/o)f 0,0106 0,0122 0,0109} 0,0122} 0,0122 6,6
‘Anteil der Pu-239-Atome o , : 1.1
vor der Bestrahlung N~ (49) 0,1834 0,1834 0,1834} 0,1834 | 0,1834 y 14
Mittlerer Absorptions- — a 1.871 8
querschnitt flir Pu-239 5‘49,(barn) ;’864 1,870 1,870 1,870 87
a~Wert filir Pu-239 %q 0,0349 0,0339 0,0348 0,0339 0,0339 18
Mittlerer (n,y)-Reaktions— Ly :

querschnitt Fur U-238 &g, (barn)| 0,0833 0,0819 0,0828} 0,0819 | 0,0818 25
Pu~239-Abbrand F(49),(a/o)] 0,196 0,221 0,199 0,221 0,220 8,1
Gesamtabbrand Fp, (a/0) |0,785 0,883 0,795 0,883 0,879 9,1

<6 -



5.2. Abbrandbestimmung iUber schwere Xerne

Basierend auf der im Abschnitt 5.1. gegebenen Definition des
Abbrandwertes eines spaltbaren schweren Kernes kann der
Gesamtabbrand auch in folgender Weise ausgedrickt werden:

p o _ 2AN(z)
T 2% (z)
" _ 2 (%(z) - N(z)) (5.5.)

E = 1°(z)

Die Anzahl Atome schwerer Kerne eines Nuklides im Brennstoff
vor der Bestrahlung, No(z), ist aufgrund chemischer Unter-—
suchungen und die Anzahl derselben bei Bestrahlungsende,
N(z), durch die Anwendung der in Abschnitt 4.3. beschriebenen

Bestimmungsmethoden bekannt.

Unter Berilicksichtigung von Gleichung (5.5.) wurde fiir
schnelle Reaktoren eine Bilanz aller im Brennstoff vorhande-—
nen schweren Kerne vor und nach der Bestahlung aufgestellt
(24). Diese Bilanz erfaBt Uran und Plutonium nebst die durch
entsprechende aufbauende Kernreaktionen entstandenen Xerne,
getrennt in zwei Gruppen, als U-235-Aufbaureihe und U-238-
Pu-239-Aufbaureihe. In der U-235-Aufbaureihe befinden sich
alle aus U-235 durch (n,y)-Reaktion entstehenden schweren
Kerne. In der U-238-Pu-~239-Aufbaureihe sind alle aus U-238
und Pu-~239 ebenfalls durch (n,y)—Reaktion entstehenden
schweren Kerne bis zum Cm-244 enthalten. Dies erlaubt die
Berechnung eines Uran~ und eines Plutonium-Abbrandes, aus
dessen Summe sich wieder der Gesamtabbrand ergibt. Die Bilanz
geht von der Anzahl schwerer Kerne vor und nach der Bestrah-
1ung,N°(z) und N(z), aus:

Bilanz der U=-235-Aufbaureihe:
N°(25) + N°(26) = N(25) + N(26) +AN(U) (5.6.)
Bilanz der U-238-Pu-239-Aufbaureihe:

N°(28) + N°(49) = N(28) + N(49) + N(40) + N(41l)exp(A,,.T) +
N(51) + N(62) + N(64) + AN(Pu) (5.7.)
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Gesamtabbrand: F, = F(U) + F(Pu)

_ AN(U) + AN(Pu) 8.
T No(u) + NO(Pw) (5.8.)

Es bedeuten F(U) der Abbrand der Nuklide der U-235-Aufbau-
reihe und F(Pu) der Abbrand der Nuklide der U-238-Pu—239-—
Aufbaureihe. N°(U) ist die Anzahl der U-235~ und U-236-Kerne,
N°(Pu) die Anzahl der U-238- und Pu-239-Kerne und N°(z) die
Anzahl der Kerne eines schweren Nuklids (z) vor der Bestrah- )
lung, bezogen auf 1 Gramm verdiinnter Brennstoffldsung. |
Letztgenannte Zahl wurde aufgrund der bekannten prozentualen
Brennstoffzusammensetzung, az(%),,und der Brennstoffkonzen-
tration in der Probenldsung, cv(g Brennstoff/g Probenldsung),
gemdB Gleichung (5.9.) berechnet:

a 23 c
NO(Z) Z 6,023 . 10 v (5'9.)

= 100 - A * 1,1344

7
r4

wobel A ~das Atomgewicht des Nuklids (z) und 1,1344 das Ver-
hdltnis des Molekulargewichts flr stochiometrisches Brenn-
stoffoxid zum gemittelten Atomgewicht des Metalls (entspre-
chend der Uran- und Plutoniumkonzentration) ist. Die 1 -
Fehler filir die Bestimmung der Anzahl Atome in den DFR-Proben
vor der Bestrahlung betragen fiir Uran 0,8 % und flir Plutonium
1 %, nach der Bestrahlung fiir Uran bis zu 0,7 % und filir
Plutonium bis zu 1,1 %. Die Ergebnisse dieser Bilanz sind in
Tabelle 5.2. angegeben.

Die Differenz groBer, sehr dhnlicher Zahlen ist wenig sinn-
voll, denn sie ist mit den Fehlern, mit denen die groBen
Zahlen bestimmt werden koénnen, vergleichbar. Dies ist ein
groBer Nachteil dieses an sich direkten Abbrandbeétimmungs—'
verfahrens, besonders flir kleine Abbrandwerte. Brennstoffzu-
sammensetzung und Stochiometrie gehen besonders stark in die

-t
o

1,5 %) die Fehler bei den DFR-Proben fiir die Differenz der
Anzahl Atome vor und nach der Bestrahlung betrdchtlich (etwa
bis 180 %). Flir die Proben des zweiten schnellen Reaktors
konnten aufgrund der spdrlichen Daten keine brauchbaren Ergeb-

ten bei der Bestimmung der Brennstoffkonzentration (O,

nisse erhalten werden.



Tabelle 5.2.: Abbrandergebnisse Uber die Bestimmung schwerer Kerne entsprechend der Bilanz der

Uran- und Plutonium-Aufbaureihen (24)

Probe | Anzahl Uranatome] Anzahl Plutonium4 Differenz der Atome vor und] Uran-— |[Plutorium- Gesamt-
"| (ohne U-238) vorjatome(mit U-238)| nach der Bestrahlung Ab- |Abbrand |} abbrand
Bestrahlung vor Bestrahlung U—235—Aufbau—iU~238—Pu—239— brand
reihe Aufbaureihe
Q 17 o] 17

N~ (U)x10 N-(Pu)x10 AN(U) o‘N AN (Pu) Sy F(U) F(Pu) Fip (F

XlO17 xlOl7 T

Atome Atome Atome | o, |Atome 0 -

g Losung g Losung g Losung| ” g Losung 7 a/o a/o a/o %

A-1 4,3562 1,4731 0,0236 {177 | 0,0758 14 0,40 1,30 1,70 1 43
A-2 4,2889 1,4504 0,0661 68 0,1058 743 1,15 1,84 2,99 { 11
D=6 2,5458 3,1480 0,0442 - 0,0567 - 0,78 1,00 1,78 -
D=7 2,6561 3,2843 0,0344 - 0,0597 - 0,58 1,00 1,58 -
E-8 2,5960 3,2100 ~0,0070 - | 0,0560 -} -0,12| 0,96 0,84 | -
F-9 10,421 11,802 0,5548 - 1-0,0095 - 2,50 | -0,04 2,46 -

_89...
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5.3. Abbrandbestimmung iiber stabile Neodym-Isotope

5.3.1. Allgemeines

Die Anzahl der gespaltenen schweren Kerne,Zﬂ&N(z), ist der
Anzahl gebildeter Spaltproduktatome, N(x), proportional. Der
Proportionalitdatsfaktor ist durch die gemittelte Spaltaus-
beute, ¥(x), unter Berlicksichtigung aller spaltbaren Kern-
arten, gegeben:

ZAN(z) = 2Zn°%z) - Zn(z)

_ If'X) (5.10.)
y(x)
N(x)
NO(z) = 2ZN(z) + = - (5.11.)
y(x)

Mit (x) werden die Spaltproduktnuklide und mit (z) die Nuklide
der schweren Kerne bezeichnet. Das Einsetzen der beiden
letzten Gleichungen in Gleichung (5.5.) und Umordnen ergibt
fir den Gesamtabbrand:

%!
|

- N(x) (
T N(x) + T(x) . Z N(z)

Ut
L]
l_..l
N
.

~—r

Aufgrund der besseren Genauigkeit filir die Messung von Isoto-
penverhdltnissen wurden zur Berechnung des Abbrandes gemdf
Gleichung (5.12.) mit den experimentell bestimmten Werten
so wenig Absolutwerte wie moglich verwendet. Der Abbrand
ergibt sich demnach aus folgendem Ausdruck, wobei alle Nuklide
auf z.B. U-235 bezogen wurden:

R(x/25)

Fr. = = (5.13.)
T R(x/25) + V(x) .2ZR(z/25)

Mit R(z/25) werden die Isotopenverhdltnisse eines spaltbaren

schweren Kerns (z), und mit R(x/25) die eines Spaltproduktes

(x) zu U=-235 ausgedriickt. Fiir die stabilen Neodym-Isotope

ist x = 143, 144, 145, 146, 148 und 150.2.R(z/25) setzt sich

aus allen nach der Bestrahlung noch im Brennstoff vorhandenen

Kernen zusammen:
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T R(z/25) = [ZR(2'/49)+R(51/49)+ ZR(2"/49)] .R(49/25)+

2 R(z"'/25) (5.14.)
mit den Nukliden: z' = Pu-239, Pu-240, Pu-=-241 und Pu-242
z" = Cm-242, Cm-244 '
z"' = U-234, U-235, U-236 und U-238

5.3.2. Bestimmung der Spaltungsanteile der schweren Kerne

und der gemittelten Spaltausbeuten

Die zur Abbrandbestimmung fir uran- und plutoniumhaltige
Brennstoffe bendtigten gemittelten Spaltausbeuten bedingen
die Xenntnis der Spaltungsanteile, j(z), aller spaltbaren
schweren Nuklide (z) im Brénnstoff und im Brutstoff. Di
Spaltungsanteile kdnnen als sogenannte Wagungsfaktoren filr
die entsprechenden Spaltausbeuten angesehen werden. Eine Uber
alle spaltbaren Nuklide gemittelte Spaltausbeute eines Spalt-

b = Dl S ST, T T e eTm e, T e r e T T RS

produkts (x),¥(x), ergibt sich auf diese Weise gemiB:

Y(x) = 2 i(z) . y,(x) (5.15.)
mit‘der Bedingung: §:j(z) = 1 (5.16.)

Wie bereits frilher erwdhnt, sind die wichtigsten schweren
Kerne, die in den verarbeiteteh_Brennstoffproben enthalten
sind, U=-235 und Pu-=239 und im Brennstoff des zweiten Reaktors
auch U-238., Alle anderen Nuklide der schweren Kerne liegen
nur in geringen Mengen vor. Deshalb sind ihre Spaltungsanteile
auch entsprechend klein: weniger als 1,8 % fir U-238 und
weniger als 1,7 % fir die Summe der anderen Plutonium-Isotope
und Transplutone. Daher konnen die in diesen geringen Mengen
vorliegenden Nuklide vernachldssigt und die Spaltausbeuten
nur flr U-235 und Pu-239 gemittelt werden. Die Abweichungen
von den unter Beriicksichtigung aller spaltbaren Nuklide
berechneten Werten, die sich daraus ergeben wirden, liegen
zumeist innerhalb der Fehlergrenzen der einzelnen Spaltaus-—
beuten. Letztere betragen glinstigstenfalls etwa + 3 %. Alle
fiir die Brennstoffproben berechneten Spaltausbeuten basieren
daher auf der Anwendung der Gleichungen (5.17.) und (5.18.):
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i

T(x)

1

3(25) . yos(x) + §(49) « v q(x) (5.17.)
j(25) + j(49) (5.18.)

n

Die Spaltungsanteile filir U-235 und Pu-239 kdnnen durch das
Verhdltnis des U-235~ bzw. Pu-239-Abbrandes zum Gesamtabbrand
ausgedriickt werden:

jes) = BEL; ) = B2 (5.19.)

Flr eine derartige Berechnung der Spaltungsanteile kOnnen die
Daten der iiber die Neutronenverteilung berechneten Abbrand-
werte aus Tabelle 5.l1. eingesetzt werden. Da die berechnete
Neutronenverteilung aber doch oft nicht mit den wirklichen
Verhdltnissen innerhalb eines Brennstabes Ubereinstimmt

(in unglinstigen Fdllen kénnen Abweichungen bis zu 50% gegeben
sein), wurden die gemdB Gleichung (5.19.) erhaltenenn
Ergebnisse nicht weiter verwendet.

Demgegeniber besteht die Moglichkeit, die Spaltungsanteile
unter Anwendung der Gleichungen (5.12., 5.15. und 5.16.) aus
dem Uber Nd-148 berechneten Abbrandwert und den Spaltausbeuten
anderer stabiler Neodym-Isotope zu berechnen und die erhalte-
nen Werte filir dieses Element zu mitteln. In Gleichung (5.20.)
ist dies fir den Spaltungsanteil des U-235 dargelegt. Die
Mittelung liber die stabilen Neodym-Isotope 143, 145, 146, 148
und 150, mit Ausnahme des vom Ce-144 abgeschirmten Nd-144,

ist gegeben, weil die Spaltungsanteile der schweren Kerne
unabhdngig vom entstandenen Spaltprodukt sind.

. _ 1 R(x/25) f1_ _ .} _
3(25) = Yo5(X¥) = Ya9(¥) [ Fr(z/25) (FT 1) Vagle) | (5-20)

Hier wurden Literaturwerte fiir die Spaltausbeuten der Neodym-
Isotope flir schnelle Reaktorneutronen (siehe Tabelle 5.3.)
eingesetzt.

Flir U-235 und Pu-239 wurden die am DFR ermittelten Spaltaus-
beuten verwendet (112). Fiir U-238 wurden, da in der durchge-
sehenen Literatur keine Spaltausbeuten flir schnelle Reaktor-
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Tabelle 5.3.: Spaltausbeuten einiger stabiler Neodym~-Isotope
fir U-235, U-238 und Pu-239 flr schnelle

Reaktorneutronen
Nuklid Spaltausbeuten
y(25) y(28) y(49)
% % %
Nd~-145 3,93 3,77 3,05
Nd-146 3,06 3,00 2,53
Nd-148 1,75 2,07 1,73
Nd-150 0,73 1,32 1,01
16 -Fehler(%) 6 10 5
Literatur (112) (94) (112)

neutronen gefunden werden konnten, die filir ein Spaltneutronen-
spektrum ermittelten Werte (94) eingesetzt. Die gemittelten
Spaltungsanteile, J(25) und j(49), sind in Tabelle 5.4. auf-
geflihrt. Der in dieser Tabelle angegebene 16 -Fehler kenn-
zeichnet die Streuung der iiber die einzelnen Neodym-Isotope
berechneten Spaltungsanteile. Die mittlere Abweichung dieser
Werte von den iiber Gleichung {5.19.) ermittelten betrdgt fiir
U-235 4,2 % und fir Pu-239 14 %.

Tabelle 5.4.: Gemittelte Spmltungsanteile fir U-235 und Pu-

239 flir die untersuchten Brennstoffproben’

Probe Gemittelte Spaltungsanteile
U-235 Pu-239

J(25) (%) J(49) &, (%)
A-1 00,8061 744 0,1939 31
A-2 0,7751 7,6 0,2249 26
A-4 0,7458 3,7 0,2542 1l
B-2 0,7578 2,4 0,2422 7,7
C=3 0,7401 5.6 0,2599 16
D-6 0,5158 5,9 0,4842 6,3
D=7 0,5610 6,3 0,4390 8,0
E-8 10,6388 13 0, 3612 24
F-9 0,6320 17 0, 3680 29
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Tabelle 5.5.: Gemittelte Spaltausbeuten einiger Neodym-
Isotope fir schnelle Reaktorneutronen filir die
untersuchten Brennstoffproben

Probe ' Gemittelte Spaltausbeuten, 3, in %
Nd-143 Nd-145 Nd-146 Nd-150
A1 5,67 3,76 2,96 | 0,78
A-2 . 5,63 3,73 2,94 0,79 |
A-4 5,58 3,70 2,92 0,80 |
B~2 © 5,60 . 3,72 | 2,93 0,80
c-3 5,51 3,70 = 2,92 | 0,80
D6 5,22 3,50 . 2,80 0,86
D—7 5929 i 3,54 2783 0185
E-8 5,41 | 3,61 2,87 0,81
F-9 5,40 | 3,61 2,86 0,81
Mittlerer E |
16=-Fehler | g
(%) £lir 7,5 . 8 7,5 8
Proben ; ;
A, B, C |
Mittlerer % 3
16-Fehler : ' :
(%) flir Lo10 .10 10 11 ;
Proben i ; ’ ;
D, E, F ; §

Die Anwendung der Gleichung (5.17.) mit den gemittelten Spal-
tungsanteilen fUhrt zu den gesuchten gemittelten Spaltaus-
beuten, die in Tabelle 5.5. zusammengestellt sind.

5.3.3. Abbrandergebnisse

Die Abbrandergebnisse wurden mit den Daten der Konzentration
der stabilen Neodym~Isotope (Tabelle 6.6. und 6.8.) und der
Gesamtkonzentration der schweren Kerne (Tébelle 6.5.), sowie
der im letzten Abschnitt berechneten gemittelten Spaltaus-
beuten (Tabelle 5.5.) gemdB den Gleichungen (5.13.) und (5.14)
erhalten. Flr Nd-148 wurde eine gemittelte Spaltausbeute von
1,75 % verwendet. In Tabelle 5.6. sind die Abbrandergebnisse
in erster Linie fir Nd-148, anschlieBend fir die anderen
stabilen Neodym—-Isotope zusammengestellt. Flir jedes Isotop

-



Tabelle 5.6.: Abbrandergebnisse fiir die Brennstoffproben iliber die Bestimmung stabiler Neodym-Isotope

Nd-143 Nd-145 Nd-146
Probe
Fop 6r AF‘T Fo - AF,, Frp L AFq
T T T

{(a/0) (%) (%) (a/0) (%) (%) (a/0) (%) (%)
A-1 0, 840 9,8 +3,3 0,827 10,5 +1,6 0,819 9,5 +0, 64
A-2 0,959 9,3 +0, 82 0,969 9,4 +1,9 0,960 9,4 +0,93
A-4 0,760 6,2 +1,5 0,758 6,1 +1,3 0,750 6,1 +0, 24
B-2 0,912 5,5 +1,3 0,912 5,5 +1,3 0,906 5,5 +0,68
C-3 0,878 7,9 +2,5 0,866 9,9 +1,0 0,856 745 -0,14
D-6 1,138 5,9 -0,65 1,148 5,9 +0,17 1,142 5,9 -0, 29
D-7 0,830 6,5 -0,08 0,837 6,5 +0,76 0,834 6,4 +0, 38
E-8 1,467 12,4 +0,29 1,486 12,5 +1,6 1,475 12,5 +0, 87
F=~9 0,258 15 +0,15 0,262 15 +1,8 0,261 15 +1,4

Nd-148 Nd-150
A-1 0,814 3,2 - 0,828 11 +1,7 Anmerkung:
A-2 0,951 3,4 - 0,993 11 +4,4 Fo = Gesamtabbrand
A-4 0,748 3,0 - 0,749 6,2 +0,09 &, = 16-Fehler der Ab-
B-2 0,900 3,0 - 0,907 5,3 +0,82 T brandbestimmung
1 C-3 0,857 3,4 - 0,861 7,9 . +0,47 stT = relative Abweichung
des FT der Neodym-

D-6 1,146 3,0 - 1»131 5,4 -1, 3 - Isotope vom F des
D=7 0,830 3,1 - 0,843 6,7 +1,6 ' Nd-148
E-8 1,462 3,0 - 1,522 14 +4,1
F-9 0,257 3,1 - 0,270 17 +5,0
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ist in der jeweils zweiten Kolonne der Fehler der Abbrand-
bestimmung, 6% , als 16-Fehler gemdR der Fehlergrenzen der
dafiir benbtigtgn Daten aufgefiihrt. Er betrdgt flir Nd-148
etwa 3 % und flr die anderen Neodym-Isotope infolge der ver-
schiedenen Spaltungsanteiie; zwischen 5 % und 15 % bei allen
Brennstoffproben. In der jJeweils dritten Kolonne sind die
relativen Abweichungen der Abbrandwerte zu denen des Nd-148,
Z\FT, in Prozent angegeben.

Die Abbrandergebnisse iiber Nd-148 stimmen mit denen von den
Reaktorbetreibern berechneten, innerhalb der Genauigkeiten
der Berechnung iliberein. Die Abweichungen der Abbrandwerte,
ALFT, die iiber die anderen Neodym-Isotope ermittelt wurden,
belaufen sich gegeniiber den von Nd-148 berechneten auf durch-
schnittlich 1 %, mit wenigen Ausnahmen, wahrscheinlich MeB-
Fehlern. Die AbWeichungen befinden sich damit innerhalb der
Genauigkeit der Nd-148-Abbrandbestimmung. Dies gilt fir die
Proben aus den zwei verschiedenen schnellen Reaktoren.

Wenn die Konzentration eines Neodym-Isotops zum Bestrahlungs-—
ende in Atome pro Gramm Brennstoff gegeniiber dem liber Nd-148
berechneten Abbrand aufgetragen wird (siehe Abb. 5.1.), SO
erhdlt man, innerhalb sehr geringer Abweichungen, eine
lineare Abhdngigkeit der Neodym-Konzentration zum Abbrand.
Diese Tatsache deutet in erster Linie darauf hin, daB die
anderen genannten stabilen Neodym-Isotope genau so gut wie
das Nd-148 als Abbrandmonitoren verwendet werden konnen. Die
kleinen Abweichungen der Neodym-Konzentration von der Geraden,
besonders bei der Probe A-2, ist auf Fehler in der Bestimmung
der Brennstoffkonzentration in den verdinnten Brennstoff-
losungen zurilickzufilhren. Die Brennstoffkonzentration geht
nicht in die Nd-148-Abbrandbestimmung mit ein.



)

Atome
g Brennstoff

Neodym-Konzentration zum Bestrahlungsende(

b6

vom Abbrand der Brennstoffproben.

Abb. 5.7.- Abh¥ngigkeit der Konzentration der Neodym-Isotope
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5.4. Abbrandbestimmung iUber radiocaktive Spaltprodukte

5.4.1. Zerstorende Abbrandbestimmung

Die Abbrandbestimmung iber radioaktive Spaltprodukte ist
beziiglich des Berechnungsverfahrens identisch mit derjenigen

uber die stabilen Spaltprodukte.

Mit den in Tabelle 5.4. zusammengestellten gemittelten Spal-
tungsanteilen und den aus der Literatur (93, 94, 112) ent-
nommenen Spaltausbeuten fiir schnelle Reaktorneutronen der
identifizierten radioaktiven Spaltprodukte (Tabelle 5.7.)

flr U-235 und Pu-239 wurden die gemittelten Spaltausbeuten
berechnet (siehe Tab. 5.8.). Die Abbrandergebnisse wurden mit
den Daten der Konzentration der radioaktiven Spaltprodukte
(Tabelle 6.12.) und der Gesamtkonzentration der schweren
Kerne (Tabelle 6.5.) sowie der in Tabelle 5.8. angefiihrten
gemittelten Spaltausbeuten berechnet und sind in Tabelle 5.9.
wiedergegeben. Bei dieser Tabelle ist zu bemerken, daB die
iiber Eu-155, Sb-125, Zr~95 und Ru-106 berechneten Abbrand-
werte wesentlich geringer als die iiber Ce-144 und Cs-137
berechneten sind. Fiir Sb=125, Zr-95 und Ru-106 weist diese
Tatsache auf eine VWanderung (Diffusion) dieser Spaltprodukte
im Brennstoff hin, die aufgrund der teilweise sehr unterschied-
lichen Abweichungen von den iiber Nd-148 berechneten Abbrand-

werten unterstitzt wird.

Die iiber Cs-137 bestimmten Werte liegen um 10 - 15 % unterhalb
der iiber Ce-144 bestimmten Werte, mit Ausnahme von zwei
Proben: Probe A-4 aus dem Brennstabende in Richtung des
Plenums und Probe F-9, deren Lage nicht genau bekannt ist,
aber ebenfalls aus der Ndhe eines Brennstabendes stammt.
Cs-137 wandert daher im Brennstoff an kdltere Stellen, in
Ubereinstimmung mit frilheren Ergebnissen (97).

Die Abweichungen der Abbrandwerte gegeniiber den liber Nd-148
berechneten Werten weisen fiir die Proben D-6, D-7, E-8 und
F-9 des zweiten Reaktors grdBere Schwankungen auf als fir

die des DFR. Dies ist auf die nur ungenigende Kenntnis der
Bestrahlungszeit des Brennstoffes und damit auf die ungenauen
Korrekturfaktoren Fflir den radioaktiven Zerfall wdhrend der

Bestrahlung zurilickzufiihren.
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Europium liegt, analog zu den anderen Seltenen Erden, als
Oxid im Brennstoff vor und diirfte daher wegen seines relativ
hohen Schmelzpunktes, 2050°C Fiir Eu,0, (113), im Brennstoff
nicht diffundieren. Dies wird aufgrund der fast konstanten
Abweichungen der Eu-155-Abbrandwerte von den iber Nd-148
berechneten Werten verdeutlicht. Daher wdren die zu niedrigen
Abbrandwerte auf den Gebrauch falscher Spaltausbeuten des
Eu=-155 oder auf falsche Werte der Eu-155~Konzentration in
den Brennstofflosungen, d.h. auf Fehler in der Auswertung,
zuriickzufiihren. Letzteres wurde mehrmals durch Vergleichs—
messungen mit der entsprechenden Standardldsungsmischung
Uberpriift. Ein mit der Abweichung der Abbrandwerte vergleich-
barer Fehler konnte nicht nachgewiesen werden; die neuen
Ergebnisse befanden sich innerhalb der statistischen Fehler
der Impulsrate. Wenn die Impulsrate des Eu-155 zum Bestrah-
lungsende gegeniiber dem iUiber Nd~148 berechneten Abbrand
aufgetragen wird (siehe Abb. 5.4.), so erhdlt man, innerhalb
der Fehlergrenzen der MeBpunkte, eine Gerade. Daraus ist.
bewiesen, daBf Eu-155, ebensogut wie Ce-144 und die stabilen
Neodym-~Isotope mit Ausnahme des Nd=—142 und des Nd-144, als
Abbrandmonitor Verwendung finden kann.

Wenn von den iiber Nd-148 berechneten Abbrandwerten ausgeganger
und mit der gefundenen Konzentration des Eu~155 und aller
schweren Kerne iiber die Gleichungen (5.12.), (5.17.) und
(5.18.) die Spaltausbeuten des Eu-155 berechnet werden, so
erhilt man fiir U-235 einen Wert von 0,025 % und fir Pu-239
von etwa 0,09 %, d.h. um einen Faktor zwischen 2,5 und 3
kleiner als in der Literatur (93) angegeben. Hierbei muR
bemerkt werden, daB die bisher in der Literatur aufgefiihrten
Spaltausbeuten flir das Eu-155 flir schnelle Reaktorneutronen
nicht als experimentelle, sondern nur als berechnete Verte
vorliegen. In den Abb. 5.2. und 5.3. sind die Spaltausbeuten
fir U-2
thermische und schnelle Reaktorneutronen (93), filir 14 MevV-
Neutronen (94) und Ffiir Spaltneutronen gemdB Mittelwerten aus
Daten verschiedener Autoren (94, 114, 115) aufgezeichnet.

Die berechneten, vorgeschlagenen Werte filir die Spaltausbeuten

1117A 1220 Aon 1111 4
L aJr Gl N

35 und Pu de ab Massenzahl 140 Ffiir
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des Eu~155 kdmen in etwa auf die Verbindungslinie der in
der Literaturstelle (115) bestimmten Werte flir Spaltneutronen
zu liegen, in jedem Falle aber in den Bereich der thermischen

Spaltausbeuten.

5.4.2. Vergleich mit der zerstdrungsfreien Abbrandbestimmung

(Gamma-Scanning)

Die besondere Bedeutung der radioaktiven Spaltprodukte liegt
darin, daB sie zerstdrungsfrei nachgewiesen werden konnen.
Aus Gamma-Scans einiger DFR-Proben, z.B. vom Brennstab A-1
(siehe Abb. 6.9. und 6.10. im Anhang), deren mittlere Impuls—
raten fir die einzelnen Probenabschnitte mit dem Abbrand an
diesen Stellen korreliert wurden, konnten Vergleiche der
Anwendbarkeit zwischen der zerstdrenden und der zerstdrungs-
freien Abbrandbestimmung gezogen werden. In Abbildung 5.5.
wurde die Gesamt-Gammaaktivitdt verschiedener Brennstoffproben
des Stabes A~1 und C-3 zum Abbrand ins Verhdltnis dgesetzt.
Innerhalb der MeBgenauigkeiten wurde fir diese Proben, die
eine kurze und einfache Bestrahlungsgeschichte haben, ein

sehr guter Zusammenhang gefunden. Dies zeigt, daB das Nd-148
daher zur Kalibrierung von Gesamt-Gamma-Scans, und weiter

zur Absolutbestimmung von Abbrandprofilen durchaus geeignet
ist.

Dieser gute, einfache Zusammenhang der Gesamt-Gammaaktivitdt
mit dem Abbrand trifft natiirlich nicht zu, wenn man iiber
langere Zeit bestrahlt und in dieser Zeit verschiedene Steuer-
stabpositionen oder Brennstabumsetzungen durchfiihrt. Dann

mu3 man, wie bei thermischen Reaktoren Ublich, auf Gamma-Scans
einzelner radioaktiver Nuklide zurickgreifen, z.B. langlebige
Nuklide wie Cs=137. Dies trifft aber filir schnelle Reaktoren
nicht mehr zu, da in diesem Falle der Brennstoff viel
extremeren Bedingungen ausgesetzt ist, so daB sich die Cs-137-
Aktivitdt infolge der bekannten Fliichtigkeit des Cdsiums
ceineswegs mehr dem Abbrand zuordnen 1aft. Dies ist in ADb.
5.6.

Abbrand gesetzt ist.

ot

D ZUuo
zu erkennen, wo die Cs-137-Aktivitdt ins Verhdltnis zum
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Tabelle 5.7.: Spaltausbeuten einiger radioaktiver Spaltproduk-
te flir U-235, U-=-238 und Pu-239 fiir schnelle
Reaktorneutronen

Nuklid Spaltausbeuten, y, und 16-Fehler in Prozent

v(25) @ Lit. | vy(28) ciy Lit] vy(49 o, Lit.

Ce-144 | 5,22 3,6 (112)| 4,36 10 (94)| 3,40 3,0 (112)
Eu-1557 0,068 9 (93) | 0,147 10 (94)| 0,25 g (93
cs-1371 6,55 3,5 (112)] 6,00 10 (94)) 6,47 3 (112)
sb-125| 0,073 12 (93) | 0,0481 10 (94)} 0,19 10 (93)
Ru-106 | 0,603 4,5 (93) | 4,53 11 (94)| 4,64 o (93)
zr-95 | 6,47 1,4 (93) | 5,8 8 (94)] 4,78 > (93)

Tabelle 5.8.: Gemittelte Spaltausbeuten einiger radioaktiver
Spaltprodukte fiir -schnelle Reaktorneutronen
flir die untersuchten Brennstoffproben

Probe Gemittelte Spaltausbeuten, ¥, in %
Ce~144 Eu-15%%5 Cs-137 Sb-125 Ru~1l06 Zr-95

A-1 4,88 0,103 6,53 0,0957 1,39 6,14

A-2 4,83 0,109 6,53 0,0993 1,52 6,09

A"4 4178 07114 6’53 01103 1763 6)04

B-~2 4,80 0,112 6,53 0,101 1,59 6,06

C-3 4,77 0,115 6,53 0,103 1,66 6,03

D=7 4,46 0,148 6,51 0,124 2,38 5,73

E-8 4,60 0,134 6,52 0,115 2,07 5,86

F=9 | 4,58 0,135 6,52 0,116 2,09 . 5,85

Mittlerer |

16-Fehler (%) 6

fiir Proben 6,9 12 6,5 12 15 5,

A, B, C

Mittlerer( )

1&-Fehler (%) 7 1

fiir Proben 2:4 14 953 15 o 75

D, E, F




Tabelle 5.9.: Abbrandergebnisse filir die Brennstoffproben iiber die Bestimmung radioaktiver

— IL —

Spaltprodukte
Probe | Ce-144 Eu-155 Cs-137
Fr Sr, Afp Frp Sr, B Frp °F, At
(a/0) (%) (%) (a/0) (%) (%) (a/o) (%) (%)
A-1 0,746 13 -8,3 0,309 17 -62 0,635 13 ~22
A-2 10,990 13 +4,0 0,382 16 -60 0,786 13 -19
A-4 10,689 11 ~7,8 0,275 10 -63 0,763 11 +2,0
B-2 0,801 11 -11 0, 320 9. -64 0,691 11 -23
Cc~3 (0,788 13 -8,0 0,299 13 -65 0,621 12 ~27
D-6 |1,351 11 +18 0,434 10 -62 1,012 11 ~12
D‘7 01784 7,5 "5y5 0,204 10 -75 0,706 7;9 -15
E-8 {1,637 13 +12 0,521 18 -64 1,057 13 -28
F-9 10,391 15 +52 0,135 22 -48 0,281 16 +9,1
Sb-125 Ru-106 Zr—-95
A-1 10, 300 20 -63 0,278 23 -66 0,237 20 -71
A-2 0,391 20 -59 0,162 21 -83 0,315 21 -67
A-4 10,258 17 -65 0,163 15 ~78 0,280 20 -63
B-2 |0, 372 16 -59 0,241 13 -73 0,269 19 ~70
C=~3 10,423 18 -51 0,213 17 =75 0,310 20 -64
D-6 0,590 16 =49 0,169 14 -85 0,743 19 -35
D-7 10,473 14 -43 0,288 14 -65 1,504 18 +81
E-8 10,719 20 -45 0,532 25 —-64 1,111 21 - =24
F-9 [0,175 20 ~32 1,247 27 +385 9,674 22 +3660
Anmerkung: Foo = Gesamtabbrand [}FT = relative Abweichung des Fo

il

6@ 1¥-Fehler der Abbrandbestimmung der radioaktiven Spaltprodukte

T vom FT des Nd-148
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5.5. Abbrandbestimmung einer Brutstoffprobe

Die Abbrandbestimmung der Brutstoffprobe A-5 erfolgte mit den
gleichen Methoden, wie sie flir die Brennstoffproben dargelegt
wurden, mit Ausnahme der Bilanz der schweren Kerne, deren
Bestimmung nicht durchgefiihrt wurde.

Aufgrund der besonderen; von den Brennstoffproben sehr
verschiedenen Zusammensetzung des Brutstoffs, mit sehr
wenig spaltbarem Material an U=-235 und sehr viel U-238, aus
dem durch Neutroneneinfang das spaltbare Pu-239 gebildet wird,
muB der nicht unbetrdchtliche Spaltungsanteil des U-238
berilicksichtigt werden. Damit verbunden ist die Verwendung der
Spaltausbeuten flir U-238, die aber im Energiebereich der
Neutronen schneller Reaktoren nur auf hochstens 10 % genau
bekannt sind. Diese Tatsachen machen die Abbrandbestimmung
flir Brutstoffe {iber die stabilen und radioaktiven Spalt-
produkte wesentlich komplizierter und ungenauer als die fir
Brennstoffe. :

5.5.1. Abbrandrechnung

Zur Abbrandrechnung flr die Brutstoffprobe wurden die Gleichun-
gen (5.1.) bis (5.4.) verwendet, Die Ergebnisse sind in ‘
Tabelle 5.10. angegeben. Im GegenSatz zu den Brennstoffproben
ist der Abbrand bei der Brutstoffprobe zu mehr als 95 % auf
die Spaltung des U-238 zurilickzuflihren.

5.5.2. Abbrandbestimmung Uber die stabilen Neodym-Isotope

Unter Beriicksichtigung der Spaltung des U-238 wurden statt
der Gleichungen (5.17.) und (5.18.), die um dieses Nuklid
erweiterten Gleichungen (5.21.) und (5.22.) zur Berechnung
der gemittelten'Spaltausbeuten verwendet.

F(x) = 3(25) . vog(x) + 3(28) « yyg(x) + §(49) « ¥, (%)
: | (5.21.)

1 = j(25) + j(28) + j(49) - (5.22.)

In Verbindung mit Gleichung (5.12.) wurde eine Gleichung
(5.23.), dhnlich wie die Gleichung (5.20.) fiir die Brennstoff-
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Tabelle 5.10.: Kerndaten und Ergebnisse der vereinfachten

Abbrandrechnung fiir die Brutstoffprobe

16-Fehler
Mittlerer integrierter 4T . 02! 5, 3406 nicht
NeutronenfluB (n/cm<) bekannt
Anteil der U-235-Atome o
vor der Bestrahlung N-(25) 0,00720 0,14
Mittlerer Absorptions- a
querschnitt fiir U-235 6é5,(barn) 1,405 10
a—Wert fir U-235 %o 0,0746 20
U-235-Abbrand F(25) 0,0050 20
Anteil der U-238-Atome  N°(28) 0,99275 0,002
vor der Bestrahlung
Mittlerer Absorptions- 52  (barn) 0.426 6
querschnitt flir U-238 O5g1 / 4
x~Wert filir U-238 %ng 0, 3102 12
U-238~Abbrand F(28) 0,1879 6,2
Anteil der Pu-239-Atome N°(49) 0 -
vor der Bestrahlung
Mittlerer Absorptions- a
querschnitt filir Pu-239 649,(barn) 1,867 8
«~Wert fir Pu-239 %49 0,0356 18
Mittlerer (n,y)-Reakti- :
[onsquerschnitt f£.U-238 5%8,(barn) 0,0842 25
Pu~239-Abbrand F(49) 0,0002 25
Gesamtabbrand FT 0,1931 6,2

proben, efhalten, die eine Berechnung der Spaltungsanteile

ermdglichte:

- 1) - y25—y4;] (5.23)
! 4

Ein erster Ndherungswert filir den Abbrand, berechnet lber
Nd-148 FT(8), wurde gemdB Gleichung (5.13.) unter Vernach-
ldssigung der U-235-~ und Pu-239-Spaltung erhalten und
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zusammen mit Literaturwerten der Spaltausbeuten (siehe Tab.
5.3.) in Gleichung (5.23.) eingesetzt. Fiir drei stabile
Neodym—-Isotope wurden die Spaltungsanteile der drei wichtig-
sten schweren Kerne berechnet und gemittelt. Sie betrugen

fir U-235 0,34 %, fur U-238 99,64 % und fir Pu-239 0,02 %,
d.h. die gemittelten Spaltausbeuten sind denen fir U-238
praktisch gleich. Die sehr kleinen Werte fur U-235 und Pu-239
unterliegen naturgemdB einer sehr groBen Streuung. Die damit
gemdB Gleichung (5.21.) berechneten und gemittelten Spaltaus-
beuten, sowie die Abbrandergebnisse der stabilen Neodym-
Isotope sind in Tabelle 5.11. zusammengestellt.

Tabelle 5.11.: Gemittelte Spaltausbeuten und Abbrandergebnisse
der Brutstoffprobe Uber die Bestimmung stabiler
Neodym-Isotope

Gemittelte Spalt- Abbrandergebnisse
\ . ausbeuten
Nuklid Gesamtab- | 16-Fehler| Relative Ab-~
~ brand F s weichung vom
v (x) 6 T Fop Nd-148-Abbrand
AF, |
(% 1 (%) (a/0) (%) (%)
Nd-143 | 4,84 10  }0,0225 16 - 0,6
Nd-145} 3,77 10 0,0229 16 , + 1,0
Nd-146 | 3,00 10 0,0258 16 +14
Nd-148 } 2,07 10 0,0227 16 -
Nd~1501 1,32 10 0,0209 16 - 7,9

Flir die Isotope Nd-143 und Nd-145 ist die Ubereinstimmung der

Abbrandergebnisse sehr gut. Die groBeren Abweichungen fiur die

anderen beiden Neodym-Isotope sind wahrscheinlich auf ungenaue
Spaltausbeuten fir das U-238 zurlickzufihren. Alle Abweichungen
liegen aber noch innerhalb der Fehlergrenzen der Abbrandbe-

rechnung von 16 %.

5.5.3. Abbrandbestimmung iiber radioaktive Spaltprodukte

Die Abbrandbestimmung iber radioaktive Spaltprodukte ist der
in Abschnitt 5.5.2. beschriebenen Methode fiir die stabilen
Neodym~-Isotope gleich. Mit den dort erhaltenen Spaltungsan-
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teilen und den Spaltausbeuten aus der Literatur (siehe Tab,
5.7.) wurden gemittelte Spaltausbeuten berechnet. Diese

sind zusammen mit den Abbrandergebnissen der Brutstoffprobe
in Tabelle 5.12. zusammengestellt. In dieser Tabelle ist zu
bemerken, daB sich fir Cdsium, Antimon und Zirkon viel zu |

hohe Abbrandwerte ergeben. Dies ist ein eindeutiger Beweis

Tabelle 5,12,: Gemittelte Spaltausbeuten und Abbrandergeb-

nisse der Brutstoffprobe Uber die Bestimmung
radioaktiver Spaltprodukte

Gemittelte Spalt- Abbrandergebnisse
. ausbeuten ,
Nuklid ¥ Gesamtab- j1&~Fehler|Relative Ab-
~ brand weichung vom
y(x) g5 Frp o Nd-148-Abbrand
T Z&FT
(%) (%) (a/0) (%) (%)
Ce~1441 4,36 10 00,0271 16 + 19
Eu-155} 0,147 10 0,00608 20 - 73
Cs=1374 6,01 10 0,527 13 ‘ +2220
Sb-125}1 00,0483 10 0,411 28 +1710
Ru-106} 4,52 11 0,00907 - 26 - 60
Zr-95 | 5,80 8 0, 357 22 +1470

Flir die Diffusion dieser Elemente innerhalb eines Brennstabes

in kd@ltere Zonen.

In der Randzone eines Brennstabes schneller

Reaktoren hdufen sich deshalb diese Elemente an. Ruthen

dagegen hat eine nicht allzu bedeutende Abreicherung erfahren

so daB flir die Abweichung entweder eine falsche Spaltausbeute

fiir U-238 oder eine Diffusion in warmere Zonen verantwort-

lich gemacht werden kann. Letzteres ist durchaus gegeben,

da RuO4

bekanntlich fliichtig ist. Die Abweichung flr Eu-155

dagegen ist mit groBer Wahrscheinlichkeit nicht auf eine

Diffusion sondern eher auf die Verwendung einer falschen

Spaltausbeute fiir U-238 zuriickzufihren.

In der verarbeiteten Brutstoffprobe ist die Spaltung fast

ausschlieBlich auf das U-238 zuriickzufiihren.

Daher ist die
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Moglichkeit gegeben, aufgrund der bekannten Konzentration
einiger Spaltprodukte und mit Hilfe von Gleichung (5.12.)
relative Spaltausbeuten (in Bezug auf z.B. Nd-148) zu
berechnen. Die relativen Spaltausbeuten sind im Vergleich
zu den Literaturwerten fiir einige Spaltprodukte in Tabelle
5.13. angegeben. Die Abweichungen filir die Neodym-Isotope
liegen innerhalb der in Literatur (94) angegebenen Fehler-
grenzen von etwa 10 %. Fiir Ce-144 und besonders flr Eu-155
sind die berechneten VWerte wesentlich unterschiedlicher als
die bisher bekannten Daten.

Tabelle 5.13.: Vergleich berechneter relativer Spaltausbeuten

Fflir U-238 fir schnelle Reaktorneutronen
gegeniiber Literaturdaten

Spaltausbeuten, relativ zu Nd-148

Nuk1lid :

Berechnet Literaturdaten (94)
Nd-143 2,33 2,34
Nd-145 ; 1,84 1,82
Nd-146 1,65 1,45
Nd-148 1 1
Nd-150 0,586 0,638
Ce-144 ’ 2,51 2,11
Eu-~155 0,0196 : 00,0710
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5.6. Diskussion der Abbrandergebnisse und der Spaltprodukt-—

diffusion

5.6.1. Vergleich der Abbrandergebnisse

Die Abbrandergebnisse, die mit Hilfe der vier beschriebenen
Methoden fiir die Brennstoff- und Brutstoffproben erhalten
wurden, sind zum Zweck eines Vergleiches der Anwendungsmdg-
lichkeiten in Tabelle 5.14. nochmals zusammengefaBt. Hierbei
wurden die Uber Eu-155 bestimmten Abbrandergebnisse auf den
Nd-148-Abbrand normiert, um den systematischen Fehler der
gemittelten Spaltausbeuten (siehe Abschnitt 5.4.1. sowie
Tabelle 5.9.) auszuschlieBen.

Tabelle 5.14.: Vergleich der Abbrandergebnisse (Atomprozent)
verschiedener Bestimmungsmethoden

Abbrand- | Schwere |[Stabiles Radioaktive Spalt-
Probe rechnung | Kerne Spaltpro- | produkte
dukt
Nd-148 Ce-144 Eu-155
A-1 0,785 | 1,70 0,814 0,746 0,852
A-2 0,883 2,99 0,951 0,990 1,054
A-4 0,795 - 0,748 0,689 0,758
B-2 0,883 - 0, 900 0,801 0,882
C-3 0,879 - 0,857 0,788 0,824
A=5 0,193 - 0,0227 0,0271 0,0168
D-6 - 1,78 1,146 1,351 1,196
D=7 - 1,58 0,830 0,784 0,563
E-8 - 0,84 1,462 1,637 1,437
_ - - _ S R ——— -
Mittlerer
16-Fehler 9,1 > 10 3,1 12 13
der Ab-
brandbe~
stimmung
6F 17\
T ( °)
Mittlere
Abweichung
vom Nd-148 4,3 100 - 9,3 4,1
Abbrand-
wert,AF (4
(Brutstoff
ausgenommeh )
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Ein Vergleich der Werte der Abbrandrechnung zu den berechne-
ten Uber Nd-148 zeigt, daB in allen Fdllen die Abweichung
bei den DFR-Brennstoffproben geringer als 10 % ist. Dabei
muB die sehr vereinfachte Abbrandrechnung beriicksichtigt
werden. Die bedeutend grofere Abweichung bei der Brutstoff-
probe beruht auf der noch zu ungenauen Kenntnis der Kerndaten
flir U-238, sowie auf einer wahrscheinlich anderen Neutronen-—
verteilung in diesem Bereich des Reaktorkerns. Ein Vergleich
der Abbrandwerte fir die DFR-Brennstoffproben der radioaktiven
Nuklide Ce-144 und des iber Nd-148 normierten Eu-155 mit den
Nd-148-Abbrandwerten und der Abbrandrechnung zeigt innerhalb
der Berechnungsgenauigkeit der einzelnen Bestimmungsmethoden
eine relativ gute Ubereinstimmung. Die Abweichungen des
Ce~144 und des Eu-~155 gegenuber dem Nd-148 betragen durch-
schnittlich 8 % bzw. 4,5 % und in sehr wenigen Einzelfdllen
bis zu etwa 10 %. Die Abbrandrechnung zeigt eine durch-
schnittliche Abweichung von 4,3 % auf. Filir die Proben des
zwelten Reaktors sind die Abweichungen fir die genannten
radioaktiven Spaltprodukte etwas groBSer und zeigen flr die
vier verschiedenen Proben eine groBRere Streuung auf, da die
Korrekturen der gebildeten Mengen infolge des radioaktiven
Zerfalls wahrend der nicht bekannten Bestrahlungszeit nur
sehr grob geschdtzt werden konnten. Die etwa 30 %ige
Abweichung des Eu-155-Wertes in der Brutstoffprobe gegeniiber
dem Nd-148 ist auf die ungenauve Kenntnis der Spaltprodukt-
ausbeute aus U-238 zurlckzufihren.

5.6.2. Lineare Abhdngigkeit der Neodym-Isotope, des_Ce-144
und des Eu-15%5 vom Abbrand

Die lineare Abhdngigkeit der Konzentrationen der Neodym-Isoto-
pe im Brennstoff vom liber Nd-148 berechneten Abbrand ist
bereits in Abschnitt 5.3.3. dargelegt.worden. Desgleichen
wurde in Abschnitt 5.4.1. die lineare Abhdngigkeit der
Impulsrate des Eu-155 aufgezéigt (siehe Abb. 5.4.). In
Abbildung 5.7. sind die auf Nd-148 normierten Konzentrationen
von Ce—144 und von Eu-155 in Atome pro Gramm Brennstoff,
Np(x)n, dem iiber Nd-148 berechneten>Abbrand gegeniibergestellt.
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Die Normierung erfolgt aufgrund der gemessenen Konzentration
dieser radioaktiven Spaltprodukte, Np(x), und dem Verhdltnis
der gemittelten Spaltausbeuten zwischen Nd-148 und dem
Spaltprodukt (x), gemd Gleichung (5.24.):

N = N . ’i§8—) .24,
(%), o (%) 300 (5.24.)

Wie auch schon Gamma-Scans mit Ce-144 als Abbrandmonitor
gezeigt haben, 1d8t sich Ce-144 im Falle der DFR-Proben dem
Abbrand sehr gut zuordnen, aber nicht mehr die Ce-144-
Xonzentration der Proben des zweiten Reaktors. Demgegeniiber
ist Eu-~155 im Vorteil: Es kann wegen seiner wesentlich
groBeren Unabhdngigkeit von der Bestrahlungszeit nach 1,5
Halbwertszeiten (tl/2 fir Bu-155: 1,7 Jahre) noch sehr gut
nachgewiesen werden. Das Ce-144 ist aber in dieser Zeit auf

10 % seiner urspriinglichen

allen (t1/2 Fir
Ce-144: 0,78 Jahre). Die Berechnung seiner Konzentration
unterliegt deshalb, bei gleicher MeRzeit der Aktivitat,

einem wesentlich groferen Fehler. Das Eu-155 148t sich in
allen Fdllen, innerhalb seiner MeBgenauigkeit von durch-
schnittlich 1,7 %, dem Abbrand zuordnen, so daB man, wie
erstmals gezeigt wurde, mit dem Eu-155 in gewisser Weise auch
flir ldngere Bestrahlungszeiten einen Ersatz fiir das Cs-137

und das Ce-=144 hat.

5.6.3. Diffusion von Spaltprodukten im Brennstoff -

Die Spéltedelgase, die im Brennstoff bei der Bestrahlung in
relativ groBen Mengen erzeugt werden, verursachen mit der
Zunahme des Abbrandes einen betrdchtlichen Spaltgasdruck.

Sie wandern, entsprechend dem Verhalten des Brennstoffgefliges
bei den hohen Temperaturen und Driicken im Brennstab, durch
den Brennstoff in das Plenum, einen dafiir vorgesehenen Raum
am Ende eines Brennstabes. Daher sind diese gasfdrmigen
Spaltprodukte als Abbrandmonitoren vollig ungeeignet.

In Tabelle 6.9. im Anhang sind fiir die verschiedenen Proben
aus dem DFR und aus dem zweiten schnellen Reaktor die stabilen
Neodym-Isotope, mit Ausnahme des wvom Ce-144 abgeschirmten
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Nd-144 aufgefiihrt. In den einzelnen Spalten bedeutet die
jeweils érste Xolonne die theoretische, iber Nd-148
berechnete, érwartete Neodym-Konzentration; in der zweiten
Kolonne ist die experimentell gefundene Neodym-Konzentration
in Atome pro Gramm Brennstoff und darunter die auf den
theoretischen Wert bezogene Differenz beider Werte in Prozent
aufgefihrt. Die Abweichung der experimentell gefundenen
Werte aller dieser Neodym-Isotope gegeniiber Nd-148 belduft
sich durchschnittlich auf 1 %, mit wenigen Ausnahmen, wahr-—
- scheinlich MeBfehlern, fiir die Brennstoffproben aus beiden
Reaktoren, mit Ausnahme der Brutstoffprobe. Die grdBeren )
Abweichungen flir die Isotope Nd-146 und Nd-150 in der Brut-
stoffprobe beruhen wahrscheinlich auf der nicht genauen
Kenntnis der Spaltausbeuten dieser Nuklide fiir U-238. Die
Konzentrationsunterschiede zwischen den Brennstoffproben
sind innerhalb der MeBgenauigkeit konstant. Eine Wanderung
von Neodym-Isotopen innerhalb des Brennstoffs ist daraufhin

nicht nachzuweisen.

Vollig anders ist der Sachverhalt flr radioaktive Spaltpro-
dukte. Flir jedes Nuklid wurde in Tabelle 6.13. im Anhang
wiederum die auf den theoretischen Wert bezogene Differenz
zwischen der liber Nd-148 berechneten Konzentration und der
experimentell gefundenen Konzentration derSpaltprodukte in
Prozent angegeben. In den Brennstoffproben wurde zu wenig
Sb-125, Cs-137 und Zr-95 ermittelt, was auf eine Diffusion
dieser Elemente in die kdlteren Zonen, d.h. in den Brutstoff
hinweist, und auch bereits bekannt ist. Dies ist fiur Cs-137
besonders deutlich: In der nahe dem Plenum liegenden Probe
A-4 ist eine geringe Cs-137-Anreicherung festgestellt worden.
Dagegen wurde filr Ruthen kein UberschuB im Brutstoff gefunden,
und man nimmt an, daB es als Ruo4 in den beil den hohen
Temperaturen entstandenen Zentralkanal gewandert ist.

Das Bild ist fiir Cer und Europium etwas anders. Die Abwei-
chungen fiir Ce-144 und Eu-155 sind gering; sie sind durch
Ungenauigkeiten der Spaltausbeuten zu erkldren und liegen
innerhalb der Fehlergrenze zumeist auf der negativen Seite.
Die Abweichungen fiir die Brutstoffprobe sind ebenfalls auf



Ungenauigkeiten der Spaltausbeuten fiir U-238 zuriickzufiihren.
Ein bedeutender Unterschied ist in der, in der Mitte des
Brennstabes liegenden Probe A-2, im Vergleich zu den eben-
falls in der Mitte der Brennstdbe liegenden Proben B-2 und
C-3, zu finden. Unter Betrlicksichtigung der bekannten Sauer-
stoff/Metall-Verhdltnisse in den Brennstoffproben, stdchio-
metrisch fiir Brennstab A und unterstochiometrisch fiir die
Brennstdbe B und C, kdnnte vermutet werden, daB sich in
stochiometrischen Brennstoffen Cer und Europium, die inner-—
halb der Gruppe der Lanthaniden extreme chemische Eigenschaf-
ten besitzen und sich anders als das dreiwertige Neodym
verhalten, in heiBen Zonen anreichern kdnnen. Bei frilheren
Nachbestrahlungsuntersuchungen an diesen Brennstdben wurde
bereits diese Tatsache entdeckt (116): in stdchiometrischen
Oxiden wurde Cer und Barium in Verbindung mit Aluminium-
Verunreinigungen in Ausscheidungen gefunden, aber nicht in
unterstdchiometrischem Material. Dies war bisher der einzige
Fall wo der Unterschied in der Stochiometrie eine Rolle
spielte. Es ist daher eindeutig, daB sich Cer und, in
geringerem MaBe, das Europium anders als das dreiwertige
Neodym verhalten. Dieser von der Stochiometrie abhdngige
Anreicherungseffekt ist flr das Eurdpium dgeringer als fur
das Cer. Aus diesem Grunde ist fir stochiometrische Brenn-
stoffe das Eu~155 ein besserer Abbrandmonitor als das Ce-144,
denn seine Anwendung im Gamma-Scanning wird selbst beil
hoheren Abbridnden nicht in dem MaBe eingeschrdankt, wie es
bei Ce-144 der Fall sein wird.
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5.7. Vergleich der Anwendbarkeit der verschiedenen Abbrand-—

bestimmungsmethoden

Aufgrund der erhaltenen und diskutierten Abbrandergebnisse
ist es nun moglich, eine Aussage Uber die Anwendbarkeit der
ausgewdhlten Abbrandbestimmungsmethoden fir Brennstoffe aus
schnellen Reaktoren zu treffen und ihre Vor- und Nachteile

darzulegen.

Ohne Zweifel ist die Abbrandbestimmung Uber das stabile
Nd-148 hinsichtlich ihrer Genauigkeit auch fiir Brennstoffe
aus schnellen Reaktoren gegenwdrtig nicht zu Ubertré&ffen.
Die anderen stabilen Neodym-Isotope wilirden sich, was die
Genauigkeit ihrer Konzentrationsbestimmung betrifft, genau
so gut eignen. Die verschiedenen Spaltausbeuten (selbst wenn
sie mit der gleichen Fehlergrenze von 3 % wie die des Nd-148
bekannt widren) und die damit verbundenen, schwer zu bestim-
menden Spaltungsanteile der Hauptnuklide des Brennstoffs
sind jedoch filir ihre Verwendung als Abbrandmonitoren von
Nachteil. Der technische und zeitliche Aufwand der Abbrand-
bestimmung iiber die stabilen Neodym-Isotope ist relativ
groB3. Eine Reduzierung des Zeitaufwandes mit Hilfe einer
Automatisation der chemischen Arbeitsschritte und einer
elektronischen Datenverarbeitung der MeBergebnisse wurde
bereits in Erwdgung gezogen. Entsprechende Versuche werden
gegenwdrtig am Institut fir Transurane in Karlsruhe durchge-
fihrt.

Die Bestimmung Uber radioaktive Spaltprodukte hat demgegen-
Uber den groBlen Vorteil, daB sie erstens zerstdrungsfrei

Uber das Gamma-Scanning-Verfahren, bei Auswahl der dgeeigneten
Spaltprodukte als Abbrandmonitoren, durchgefiihrt werden kann
und zweitens die Ergebnisse, bei einem relativ geringem
Arbeitsaufwand, wesentlich schneller vorliegen kOnnen. Die
Ergebnisse des Gamma-Scanning liegen in Form von Aktivitdts-

profilen vor.

Im Rahmen dieses Verfahrens wurden bisher als Abbrandmonitoren
die Nuklide Cs-137, Ce~-144, Zr/Nb-95 und die Messung der
Gesamt-Gamma—-Aktivitdt herangezogen. Die in dieser Arbeit
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beschriebenen Untersuchungen haben gezeigt, daB die Nuklide
Zr/Nb-95 und Cs-137, aufgrund ihrer Wanderung im Brennstoff,
fUr die Abbrandbestimmung von Brennstoffen aus schnellen
Reaktoren ungeeignet sind. Diese Tatsache ist in Abb. 5.6.
flir Cs-137 verdeutlicht worden; die Cs-137-Aktivitdat ist
dem Abbrand nicht proportional. Als MaB fiir den Abbrand
erwies sich die Messung der Gesamt—-Gamma=-Aktivitdt als
geeignet, weil sie linear abhdngig vom Abbrand ist (siehe
Abb.5.5.). Zum ersten Mal wird in dieser Arbeit die Eignung
von Eu-155 als Abbrandmonitor fiir Brennstoffe aus schnellen
Reaktoren hervorgehoben. In Abbildung 5.4. ist die Impuls-
rate des Eu-155 dem Abbrand zugeordnet. Die Eu-155-Aktivitdt
ist innerhalb der statistischen MeRBfehler dem Abbrand
direkt proportional. Gleiches gilt fiir Ce-144 mit der
Einschrdnkung, daB aufgrund seiner kiirzeren Halbwerszeit
gegeniiber dem Eu-155 bei Brennstoffen, die eine lange und
komplizierte Bestrahlungsgeschichte aufweisen, der Fehler
der Bestimmung der Ce-144-Aktivitdt gegenliber dem der
Eu-155-Aktivitat groRer ist. Deshalb ist in diesem Fall die
Proportionalitdt zwischen der Ce-144-Aktivitdt und dem
Abbrand nicht mehr voll gewdhrleistet (siehe Abbildung 5.7.).

Da die Gesamt-~-Gamma-Aktivitdt sowie die Aktivitdt des
Ce~144 und des EBu-155 dem Abbrand direkt proportional sind,
konnen die entsprechenden Aktivitdtsprofile von Brennstdben
als relative Abbrandprofile angesehen werden. Es ist daher
mdglich, das Gamma-Scanning-Verfahren mit Eu-155 als
Abbrandmonitor durchzufiihren, wobei die 105 keV-Gamma-Linie

gemessen wird.

Die Nachteile des Gamma-Scanning-Verfahrens zeigen sich in
der nicht ausreichenden Genauigkeit der relativen Abbrand-
profile, die durch systematische Abweichungen vom wirklichen
Wert des Gesamtabbrandes erklirlich sind. Diese schwer zu
berechnenden systematischen Abweichungen sind durch Selbst-
absorption der Gamma-Strahlung im Brennstoff und im Hill-
rohrmaterial und durch die Geometrie der MeBanordnung
gegeben. Sie konnen aber auf grund einer zerstdrenden
Abbrandbestimmung einer Brennstoffprobe des entsprechenden
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Stabes auf zweierlei Art ausgeschlossen werden: entweder
man bestimmt den Abbrand iiber Nd-148 und eicht damit den
Gamma-~-Scan oder man bestimmt den Abbrand liber die radio-
aktiven Spaltprodukte Ce-144 oder Eu-155 und fiihrt eine
dhnliche Eichung des Gamma-Scans unter Beriicksichtigung der
gegebenen Verhdltnisse der Spaltungsanteile, j, zwischen
U-235 und Pu-239 aus. Von Nachteil sind im letzteren Falle
wiederum die Ungenauigkeiten, die aufgrund der Berechnung
der Spaltausbeuten bzw. der Spaltungsanteile der Haupt=
nuklide das Ergebnis beeintridchtigen, sowie die Notwendigkeit
neuver Eichungen fiir andere U/Pu-Verhiltnisse. Diese
Eichungen konnen nur dann entfallen, wenn die Spaltungsan-—
teile der Hauptnuklide und die entsprechend einer bekannten
Neutronenverteilung gemittelten Spaltausbeuten genau bekannt
sind. Die Abbrandbestimmung von Brutstoffproben mit Hilfe
des Gamma-Scannings ist zu ungenau und daher nicht verwend-
bar. Die Ergebnisse der Abbrandrechnung sind bei einer
kurzen, einfachen Bestrahlungsgeschichte (m&glichst keine
einschneidene Anderung des Neutronenflusses oder der
Neutronenverteilung) in Bezug auf ihre Aussagekraft und
Genauigkeit durchaus mit denen der Bestimmungsmethode iliber
radiocaktive Spaltprodukte zu vergleichen. Einsch¥dnkungen
tauchen filir die Randgebiete der Brennstoffkerne auf, wo
sich eine theoretische Berechnung des Neutronenflusses und
der Neutronenverteilung schwieriger gestaltet, besonders
bei kompliéierten Bestrahlungsgeschichten der Brennstoffe.
In diesen Fdllen ist die Abbrandrechnung sehr schwierig
durchzufiihren und sehr fehleranfdllig. Flr Brennstoffe mit
hohem Abbrand und im allgemeinen fiir solche, die unter die
sogenannten Einschrdnkungen fallen, ist daher diese
Abbrandbestimmungsmethode nicht geeignet.

Die bis hierher diskutierten Abbrandbestimmungsmethoden haben
flir Brennstoffe mit niedrigem Abbrand (unter étwa 1 - 2 a/o)
den Vorteil, daB die Spaltung praktisch nur durch zwei
schwere Kernarten, ndmlich die im Brennstoff hauptsdchlich
vorhandenen Nuklide U-235 und Pu~239, hervorgerufen wird.

Die Spaltungsanteile der Summe aller anderen schweren Kerne
(fur die verarbeiteten Proben bis zu 3,5 %) liegt noch
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innerhalb der Genauigkeit der meisten Abbrandergebnisse.
Mit steigendem Abbrand diirfte diese Tatsache jedoch nicht
mehr ganz zutreffen, da demgegeniiber proportional der
Spaltungsanteil des Pu-241 zu berilicksichtigen sein wird.
Flir die Abbrandbestimmung von Brutstoffproben, insbesondere
filir die Berechnung der Menge und Spaltungsanteile der
gewonnenen spaltbaren Plutonium-Isotope miissen filir niedrige
und hohere Abbrandwerte alle spaltbaren schweren Kerne
beriicksichtigt werden.

Die Abbrandbestimmungsmethode Uber die Bilanz schwerer Kerne
liefert fir niedrige Abbrandwerte, wie sie bei den verar-
beiteten Brennstoffproben festgestellt wurden, keine
verninftigen Ergebnisse, da die Differenz der gespaltenen
schweren Kerne sehr klein und daher zu ungenau gegeniiber

der Anzahl schwerer Kerne vor und nach der Bestrahlungszeit
ist. Sie ist deshalb fir die Abbrandbestimmung von Brenn-
stoffen mit niedrigen Abbrandwerten nicht geeignet. Aller-
dings besteht die Moglichkeit, daB bei hohen Abbrandwerten
(iiber etwa 10 a/o) Ergebnisse erhalten werden, die hinsicht-
lich ihrer Genauigkeit beim gegenwdrtigen Stand der Genaulig-
keiten der Kerndaten und Spaltausbeuten denen der iiber die
radioaktiven Spaltprodukte bestimmten Ergebnisse vergleich-
bar sind. Flir die Abbrandbestimmung von Brutstoffproben ist
diese Abbrandbestimmungsmethode aufgrund der relativ
geringen Menge der gespaltenen schweren Kerne im Vergleich
zum Brennstoff, v0llig ungeeignet.

In Tabelle 5.15. ist der gegenwdrtige Zeitaufwand fur die
Bestimmung des Gesamtabbrandes einer Brennstoffprobe Uber
die einzelnen Abbrandbestimmungsmethoden, einschlieflich

der Auswertung mit Hilfe elektronischer Tischrechner, bei
eingearbeitetem Personal sowie ihre Anwendbarkeit fiir
Brennstoffe und Brutstoffe aus schnellen Reaktoren angegeben.

Die Anwendung des Gamma-Scanning-Verfahrens ist aufgrund
seines geringen Zeitaufwandes in Verbindung mit der zersto-
renden Bestimmungsmethode iiber stabile oder radioaktive
Spaltprodukte als Hilfsmittel zur Eichung der Gamma-Scans
zur Abbrandbestimmung sehr empfehlenswert.
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Tabelle 5.15.: Zeitaufwand und Anwendbarkeit verschiedener
Abbrandbestimmungsmethoden filir Brennstoffe
und Brutstoffe aus schnellen Reaktoren

Anwvendbar-

Abbrandbestimmungs4 zerstd- ungefdhrer Zeitauf-
methode rend wand(in Mannstunden} keit der
‘ - Methode
Exp DA Gesamt jfir fur
Brenn- Brut-
stoffg stoffe
Abbrandrechnung nein - 8 8 ++ -
Bilanz Uber .
schwere Kerne Ja 32 12 44 - -
uber stabile |
Spaltprodukte ja 64 8 72
Nd-148 +++ +++
andere Nd-Isotope P+ +++
iiber radioaktive Ja 36 8 44
Spaltprodukte
Ce-144 ++
Eu-155 ++
Gamma~Scanning nein 1 Y 2
Ce-=144 ++ -
Bu-155 ++ 1 -
Gesamt-Gamma- ++ -
Aktivitat
Bemerkungen: Exp = experimentelle Arbeiten
DA = Datenauswertung
+++ = sehr geeignete Methode
++ = Jeeignete Methode
+ = noch geeignete Methode

=

nicht geeignete Methode

Fir die Bestimmungsmethode Uber die radiocaktiven Spaltproduk-=«
te ist ein zusatzlicher Zeitaufwand flr die in bestimmten
Zeitabstdnden zu wiederholende Eichung des Halbleiterdetek-

tors einzuschlieBen. Der Zeitaufwand fiir die Eichung, mit
Ausnahme der MeBdauer der Eichproben, betrdgt etwa 20 Mann-

stunden. Fir die Auswertung sind weitere 20 Mannstunden

notig. Der Zeitaufwand fir das Gamma-Scanning selbst ist von
den Stabdimensionen und der Geschwindigkeit des an den Stdben
entlangfahrenden Detektors abhdngig. Gebrduchliche Geschwin-
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digkeiten sind 0,5 bis 2 mm/min. Der sehr geringe Zeitauf-
wvand fir die Auswertung eines Gamma-Scans ist nur dann
gegeben, wenn bereits ein fertiges Rechenprogramm fir die
Eichung iiber Nd-148 oder ein radioaktives Spaltprodukt,

wie Ce-144 oder Eu-155, vorliegt.



- G2 -

6. ANHANG

6.1. Aufldsung der Brennstoff- und Brutstoffproben

Die Apparatur zum Aufldsen der Brennstoff- und Brutstoffpro-
ben, die auch zur Spaltedelgasabtrennung verwendet werden
kann, besteht aus drei Teilen: erstens einem Hochvakuumpump-
stand und Indikatorgas-MeBplatz, zweitens einer Brennstoff-
Auflosevorrichtung und drittens einer Ausfriervorrichtung
fur die Spaltedelgase. Es wird hier nur auf die Brennstoff-
Aufldsevorrichtung eingegangen (siehe Abb. 6.71.).

Die GefdBe, Leitungen und Hdhne der Brennstoff-Aufldsevor—
richtung bestehen aus Duran-Glas D-50, verbunden mit Xugel-
schliffen. Alle Metall-Glas-Verbindungen an den Zufiihrungs-
leitungen aus Edelstahl zum Hochvakuumpumpstand und zur Aus-
friervorrichtung sind durch Metallfedern Zusammengéhaltene
Normkegelschliffe,

Gerdate der Brennstoff-Aufldsevorrichtung:

~ 250 ml-Dreihalskolben zum AuflSsen des Brennstoffes

~ 200 ml-Losungsmittelbehdlter, graduiert, mit Absperrhahn
-~ 30 cm=RiickfluB-Schlangenkiihler

i
R

zas—-Mischbehdlter, etwa 6 1

- 250 ml-Waschflaschen zur Gasreinigung

- 250 ml-Waschflaschen zur Abgasreinigung

- Heizpilz flir 250 ml-Kolben mit Temperatur-Regelgerdt

~ Hochleistungs-Memranpumpe zum Absaugen der Restgase wie
Stickstoffoxide aus der Aufldseapparatur

Salpetersdure l1l4-molar, Fa.Merck, p.a., als Brennstoff-
Losungsmittel. Silikonfett D fiur Hochvakuum, Fa.Roth, fir die
Abdichtung aller Xugel- und Normschliffe.
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Wascnlosu
- Kaliumpermanganat, gesdttigte Losung, oxidiert-NQO zu NO,

- Natriumhydroxid, konzentrierte Losung, neutralisiert NO,

NO2 und I2,

- Natriumhydrogensulfit, gesdttigte Losung, entfernt Tellur-
und Jodreste,

- Calciumchlorid, gekrimelt, absorbiert Wasserdampf.
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Abb.6.1.- Apparatur zur Auflosung der Brennstoffproben.
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Arbeitsmethodik

Auf die Abtrennung der Spaltedelgase (3, 11, 96-98) wird
hier nicht eingegangen. Die Menge einer Brennstoffprobe, My,
(etwa 1 bis 10 g) wird auf einer in einer HeiBen Zelle
befindlichen Analysenwaage bestimmt. Die in einem tarierten
WaregefdB liegende Brennstoffprobe wird in den Transport-—
behdlter gegeben und in die HeiBe Zelle der AuflOseapparatur
eingeschleust. '
Der Brennstoff wird vorsichtig in den Dreihalskolben iiber-
flihrt und anschlieBend die .Kugelschliffe mit Silikonfett
versehen.
Das WdgegefdaB wird nach dem Entleeren nochmals gewogen und
das Gewicht des iiberfiihrten Brennstoffs iiber die Differenz
hieraus ermittelt. Der Dreihalskolben wird wieder dicht
angeschlossen. Die sich dabel eventuell verstopfenden Durch-
ldsse der Kugelschliffe miissen durch scharfes Einsaugen von
Luft iiber die Seitenstutzen wieder freigemacht werden.
Danach wird das Losungsmittel in den Dreihalskolben einge-
leitet:
- Einschalten der Wasserzufuhr des RiickfluBkihlers
-~ Absperrhahn offnen und langsam nach und nach das Losungs-
mittel (etwa 100 ml) in den Kolben laufen lassen. Kleinen
Sdurerest zur Verhinderung eines eventuellen Lufteinbruchs
iber dem Hahn stehen lassen. Menge der zugegebehnen Losung
notieren.
Der Heizpilz wird anschlieBend unter den Kolben geschoben
und eine Temperatur von etwa 120°C eingestellt. Die Brenn-
stoffauflssung erfolgt beim Sieden der LOsung in einem
Zeitraum von etwa 6 bis 7 Stunden. Das Ende der Aufldsung
ist bei Verschwinden des anfangs reichlich vorhandenen
Sdureschaumes auf der Losungsoberfldche gekennzeichnet.

6.2. Verdinnung der Brennstoffldsungen

Apparaturen und Gerdte

Zur Verdlinnung der Brennstoffldsungen wurden verwendet:
eine Analysenwaage Type B5 Cl000 der Fa.Mettler, mit einer
Reproduzierbarkeit und Genauigkeit von +0,1 mg, zum Auswiegen
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der Brennstoffldsungen, ein fernbedienbarer Dosierapparat,
Type Dosimat E 416, Fa.Metrohm, mit 5 ml-Motorkolbenblirette,
Ansaugvorrichtung und Digitalanzeige mit einer Genauigkeit
von 0,01 ml, zum Abpipettieren der konzentrierten Brenn-—
stoffldsung, 100 ml-MeBzylinder mit 1 ml-Graduierung zum
Ausmessen der Verdinnungslosung und Polydthylenflaschen mit
Schraubdeckel (50, 100 und 250 ml) zum Abwiegen und Aufbe-
wahren der Losungen.

st i Sl ot s i o Sty s

Als Verdiinnungslosung wurde 8-molare Salpetersdure verwendet,
die durch Verdinnung konzentrierter Sdure (Merck) mit
doppelt destilliertem Wasser hergestellt wurde.

Arbeitsmethodik

Die konzentrierte Brennstoffldsung wird aus dem Dreihals-—
kolben mit Hilfe eines Trichters in ein tariertes 250 ml-
Polydthylenfldschchen iberfihrt. Der Dreihalskolben wird
zweimal mit ein wenig konzentrierter Salpetersdure nachge-
splilt und diese zur Hauptldsung dazugegeben. Das Fldschchen
wird dicht verschlossen und mit der Probenbezeichnung ver-
sehen. Die Menge der Brenmnstoffldsung, M wird auf der
Analysenwaage auf das Milligramm genau ausgewogen. Damit und
mit der bekannten aufgeldsten Brennstoffmenge, My, wird

die Konzentration der konzentrierten Brennstoffldsung, Ck’

berechnet:
103‘M ' / m Brennstoffv
C1 = ——V-—E ; C1 g T (6.1 o)
K M K\ g Losung

Zur Bestimmung der schweren Kerne und der Spaltprodukte und
als Reserve werden 200 g verdiinnte Brennstoffl8sung bendtigt.
Die Konzentration C, (mg Brennstoff/g Lésung), die zur
Bestimmung der schweren Kerne und des Neodyms erforderlich
ist, wird liber den ungefdhr bekannten Abbrand berechnet.

Als Richtwert wurde 0,25 mg Brennstoff/g Ldsung pro Atom-
prozent Abbrand festgelegt. Somit kann der benstigte Gesamt-
gehalt an Brennstoff in der gesamten verdinnten Brennstoff-
16sung, Mv(mg), berechnet werden. Aufgrund dieser Daten muf
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die Menge der konzentrierten L&sung, die zur Herstellung von
200 g verdinnter Losung bendtigt und abpipettiert werden
soll, bestimmt werden:

M, = E; = E“T‘M;' ;oM (g konz.Ldsung) (6.2.)

Die Abpipettierung der konzentrierten LOsung erfolgt mit
einer Kolbenblirette mit Digitalanzeige in Volumeneinheiten.
Die Menge der konzentrierten Losung muB deshalb in Volumen-~
einheiten umgerechnet werden:

3

V., = konz.Lssung) (6.3.)

” = ——75— i Yy (cm

5x §x + Cx

sk:ist die Dichte der l1l4-molaren Salpetersdure in g/cms.

Die Abpipettierung der konzentrierten Ldsung erfolgt ent-

sprechend den folgenden ghah1

- Kolben der Blrette aus der Nullstellung heraus moglichst
genau (auf + 0,01 ml) auf das berechnete Volumen, Vk'
einstellen.

- Konzentrierte Losung aus dem Fldschchen in die Kapillaren-
spitze (maximales Volumen etwa 0,3 ml) einsaugen; Anzeige
geht auf Nullstellung zuriick. '

- Angesaugte konzentrierte Lésung von der Kapillarenspitze
durch Betdtigung des Kolbens bis zu einer Volumenanzeige
)V1< in ein sauberes, tariertes 250 ml-Polydthylenfldschcher.
iiberfihren. Damit ist sichergestellt, daB das ganze ange-—
saugte Volumen quantitativ wieder ausgestofen wird.

.= Kolbenbiirette auf Nullstellung zurlickbringen.

Bei Volumina Vk’ die nicht mehr in die Xapillarenspitze
hineinpassen, miissen diese in mehreren Fraktionen abpipettiert
werden. Die abpipettierte L&sung wird zur Kontrolle auf der
Analysenwaage ausgewogen und das Nettogewicht, My (g), be-
stimmt:

M (8M HNOB) + Mi = 200 g

‘ 1 — t
M(8M HNO,) 200 - M} ML

V. = = =l60—-l—"2—5-

: 5 s (6.4.)
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§, ist die Dichte der 8-molaren Salpetersdure, 1,25 g/cm3.

Die berechnete Menge Verdlinnungsldsung (8-molare Salpetersiu-
re), v, (cm3), wird mit Hlfe eines MeBzylinders zum aliquoten
Teil der abpipettierten konzentrierten Losung dazugegeben,
das Fldschchen verschlossen und homogenisiert.
Die verdiinnte Losung wird auf der Analysenwaage ausgewogen
und das Nettogewicht, MY (g), bestimmt. AnschlieBend wird
die Konzentration dieser verdiinnten LOsung berechnet:
9
c, = Xk %—.—-&5 c, (mg/g) (6.5.)
v ;
Die Genauigkeit der experiementellen Durchfilhrung erhdht
sich um einen Faktor 10 wenn die Auswaagen bis auf 0,1 mg
bestimmt werden konnen. Der Zeitaufwand zur Herstellung
einer verdinnten Losung betragt, einschlieBlich den Berech-

nungen, etwa eine Stunde.

6.3. Chemische Trennungen

6.3.1. Abtrennung von Uran und Plutoniwm zur Bestimmung der

schweren Kerne

Apparaturen und Gerdte

Zur Uranabtrennung wurden verwendet:

- eine Analysenwaage Type B5 Cl0O00 der Fa.Mettler, zum Aus-
wiegen der Brennstoffddsungen,

- ein Fliussigkeitsmischgerdt Type Rotamix de Luxe, zum Homo-
genisieren der L@sungen,

- 550 Watt-Kleinkochplatten und zylindrische Aluminiumbldcke
mit Bohrungen fiir 5 ml-Reagenzgldser, zum Eindampfen der
Losungen,

- ein Kithl- und Liiftungsgehduse flir jede Kochplatte mit
Aluminiumblock, aus Trovidur und Plexiglas, mit Anschluf
an die allgemeine Entliftung,

- eine Luftverteilungsanordnung zur Beliiftung der einzudamp@n-
den Losungen, bestehend aus zwei Aquariumpumpen, Leitungen
aus Siliconschlauch, Kapillarenspitzen aus Glas und einem
VerteilergefdB mit Schlauchanschliissen aus PVC,

- 12-15 cm lange Einmalpipetten, 5 mm Innendurchmesser,
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- 25 ml-Bechergldser
- 5 ml-Reagenzgldser
- Austauschersdulen aus Duran-Glas, etwa 15 cm lang,

Alle Glasgerdte wurden vor Gebrauch mit konzentrierter Salz-
sdure dgewaschen, mit doppelt destilliertem Wasser gesplilt
und in einem Trockenschrank getrocknet.

Reagenzien
-~ Anionenaustauscher Dowex 1x8, 200-400 mesh, der Fa.Serva

Entwicklungslabor, Heidelberg,

- Salpetersdure p.a., Fa.Merck, einfach destilliert, davon
0,35- und 8-molare LOsungen, '

- Hydroxilamin-Hydrochlorid p.a., Fa.Merck, davon l-molare
Losung,

- Natriumnitrit p.a., Fa.Merck, davon 1-molare Losung,

- doppelt destilliertes Wasser (in einer Quarzapparatur)
zur Verdiinnung der Reagenzien,

- Glaswolle der Fa.Roth,

- U-233-Indikatorldsung, hergestellt aus UO,, 98,30 % U-233,
vom Isotope Sales Department Oak Ridge, USA,

-~ Pu-242-Indikatorldsung, lergestellt aus Pul,, 99,80 % Pu-242
ebenfalls vom Isotope Sales Department.

Arbeitsmethodik
Die Arbeitsmethodik ist in Form einer schematischen Beschrei-
bung am SchluB des Abschnittes 6.3. dargelegt.

6.3.2. Abtrennung von Uran und Plutonium zur Bestimmung der

stabilen Neodym-Isotope

Apparaturen und Gerdte
Zur Abtrennung von Uran und Plutonium aus den Brennstoff-
16sungen zum Zweck der Bestimmung stabiler Neodym—-Isotope

~1 7 [s 1 -

wurden einige der in Abschnitt 6.3.

und Gerdte verwendet.

Reagenzien
Salzsdure p.a., Fa.Merck, davon 6-molare Losung.
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Die restlichen bendtigten Reagenzien, wie Anionenaustauscher,
Glaswolle und Wasser sind in Abschnitt 6.3.1. beschrieben.

6.3.3. Trennung der Seltenen Erden

Apparaturen und Gerdte

Es wurden die Apparaturen und Gerdte wie in Abschnitt 6.3.1.

beschrieben verwendet. Zusdtzlich wurden verwendet:

- ein pH-Meter, Type E 396 B der Fa.Metrohm, mit Standard-
elektrode und

- ein Magnetriihrer, beide zur Einétellung des pH=-Wertes der
«~HIBS,

- ein Halbleiterzdhler der Fa.Frieseke & HOpfner, Erlangen,
Detektordurchmesser 5 mm, mit ladungsempfindlichem Vorver-
stdrker FHT 640E, verbunden mit einem Ratemeter als Alpha-
Beta-Monitor Type FHT 111A und einem Linienschreiber Type

w M
D 2 der Fa. M

Reagenzien
— Kationenaustauscher Dowex 50x8, 200-400 mesh, der Fa.Serva

Entwicklungslabor,

- Salzsdure p.a., Fa.Merck, davon 0,05- und 1l2-molare Losun-
gen,

- Salpetersdure p.a., Fa.Merék, einfach destilliert, davon
0,5-,1- und 1l5-molare Losungen,

- Ammoniakl@sung p.a., Fa.Merck, davon eine l2-molare Ldsung,

- a-Hydroxiisobuttersdure («-HIBS) p.a., Fa.Serva Entwick-
lungslabor, davon eine 0,25-molare Losung, die mit 6 %iger
Ammoniakldsung auf pH 4,6 eingestellt wurde, als Elutions-—

losung.

Arbeitsmethodik

Die Arbeitsmethodik ist in Form einer schematischen Beschrei-
bung am SchluB des Abschnittes 6.3. dargelegt. Die Anordnung
der Gerdte zur Trennung der Seltenen Erden ist in Abb. 6.2.

ersichtlich.
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Abb.6.2.- Anordnung der Gerite zur Trennung
der Seltenen Erden.

WLl L L) L L L)

L A-HIBS

1

=1 Kationenaustauscher
777 77

L L L L

E

Vorverstarker

?—— Glaswolle
.
H

Halbieiter—
Detektor

H
i
i

Ratemeter

1 2 3 4

Schreiber Fraktionssammler




- 101 -

Arbeitsmethodik zur Abtrennung von Uran und Plutonium zur Bestimmung

der schweren Kerne

Reagenzien Verhalten bzw. Bemerkungen
Zustand der LOsung
Verdinnte Brennstofflssung,| Brennstoffldsung
U:Pu etwa 100:1, auf der Analysen-
waage in tariertem
Aliquot von ca. 0,5 g Reagenzglas bis auf
0,7 mg genau ein-
wiegen
8M HNO3
N N Herstellung der
Losungsmischung
u(vi), pu(1v), Indikator- und
. Brennstofflosung
Pu(VI) in TS y !
Indikatormischung je nach anndhernd

U-233 + Pu-242
als Nitratlosung

8M HNO3—Lésung

\Mischung

Probe

0,3 ml 1M NHZOH.HCl
N

Pu(111), Pu(IV),
u(Iv)

0,7 ml 1M NaNO2
N R
Pu(Iv), U(VI) in
8M HNOB—Ldsung

Antionenaustauscher-:

sdule ca. 3x0,3cm
lang, 0,25 g Dowex
1x8, benetzt mit 8M
HNO, in Glassdule
fﬁl%en, mit 1 ml

8M HNO3 nachwaschen.

Adsorption der Nitrat-
komplexe von Pu(IV) und
U(VI) und anderer Xationen
gleicher Oxidationsstufe

bekanntem U/Pu-
Verhdltnis. Die
Menge U+Pu und das
Verhdltnis U/Pu
sollen dem der Pro-
be entsprechen.
Indikatorldsungen
und -mischung auf
der Analysenwaage
auswiegen.

Reduktion bei 80°C,
nachher abkiihlen
lassen.

Oxidation bei Raum-
temperatur.Isoto-
penmischung in der
1-molaren Losung
mit einer Homogeni-
tat»99,9%

Anionenaustausch

7T H
zur Uranabtrennung
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Reagenzien

Verhalten bzw.
Zustand der L&sung

Bemerkungen

3

A N

Pu(Iv), U(VI) und
Spaltprodukte in
gleichen Oxidations=-
stufen sind auf dem
Harz adsorbiert

3 ml 0,35 M HNO

3

N A

Trocknenobei
80 - 100~°C

3

Pu(IV) und U(VI) im
Verhdltnis 1:1 im
Elvat, in 0,35 M
HNO3—Lbsung, Vol.
ca. 3 ml

Pu(NO,), + U0, (NO,),

Zeitaufwand fir die Abtrennung: ca.4 Stunden

Spaltprodukte in an-
deren Oxidations-
stufen, Americium und
Curium werden ausge-—
waschen.

Nachwaschen mit 8M
HNO3

Uberschiissige U(VI)-
Losung mit Spaltpro-
dukten wird verworfen.

Elution

Je 50 mul werden auf
ein Sthialchen aus VA-
Stahl aufgetragen,
eingedampft, gegliiht
und in dieser Form

flir die Alpha-Spektro=~

moatri o voerwandot
dliNhe el e N V Nde W ANLLENAN

(siehe Abschnitt 4.3.4)

Vorsichtige Trocknung
im Reagenzglas im dge-
heizten Aluminiumblock.
Dauer ca.8 Stunden
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Reagenzien

Verhalten bzw.
Zustand der Probe

Bemerkungen

Verdiinnte Brennstoff-
1dsung

U:Pu etwa 100:1
Aliquot von ca.4 g

Mischung
Probe
Aufnahme in 6-10
Tropfen 10M HC1
Y R
Anionenaustauscher:

ca., 3,2 x 0,5 ¢cm
lang, 0,5 g Dowex
1x8,benetzt mit

10M HC1l in Glassdule
fillen, mit ca.iml
10 M HC1 nach-
waschen. Geringere
Normalitat der

Adsorption der Chloro-
komplexe von U(VI)
und Pu(IV), sowie
einiger Spaltprodukt-—
komplexe, die in den
gleichen Oxidations-
stufen vorliegen, und
Seltene Erden in der

Sdure bewirkt keine 3.0xidationsstufe
gute Fixierung
des Pu.
4 ml 10M HC1
~

Zu einer der 6
Parallelproben
Am-241-Indikator
zur Kontrolle des
Verschwindens der
Am-241-Aktivitdt
bei der Nd-Trennung
von den anderen
Seltenen Erden
zugeben.

Seltene Erden (III),
Am(III) und Cm(III)
im Eluat.

Nd3+—,~Am3+-, Cm3+~

und Ionen anderer
Seltenen Erden in
10M HC1

RS |

Brennstoffldsung auf
der Analysenwaage in
tariertem Reagenzglas
auf 0,1 mg genau ein-
wiegen, ebenfalls
Nd-150-Indikatorlissung

Eindampfen bis
getrocknet

Abtrennung von Pu und
U durch Anionenaus=—
tausch. Pu und U
werden vom Harz fest-
gehalten, Seltene
Erden werden eluiert.

Elution der Elemente
in der 3.0xidations-
stufe
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Reagenzien

Verhalten bzw.
Zustand der Probe

Bemerkungen

Trocknen bei 80-90°C

4 Tropfen (1oo/u1)
0,05 M HC1

NdZ*t-, am3t-, cm

und Ionen anderer

3+_

Seltenen Erden in
10 M HC1

Kationenaustauscher:
ca. 6,5 x 0,3 cm
lang, ca. 0,5 g
Dowex 50x8, benetzt
mit 12 M HC1l in
Glassdule filillen.

Waschen mit:

a) 3 ml 12 M HC1

b) 3 ml H,O bis pH=5

c) 1 mlil2 M NH ,OH

a) 1 ml H,0 bis pH=6

e) 2 ml 0,25 M -HIBS,
PH 4,6

~~y

Alle Seltenen Erden
werden auf dem Harz
in dreiwertiger
Oxidationsstufe
adsorbiert

Trocknung erfolgt
vorsichtig im Reagenz-
glas in einem
geheizten Aluminium-—
block.

Aufnahme des trocke~
nen Rilickstandes

Trennung der Seltenen

Erden:

Die Aufnahme der

Losung erfolgt in 3

Schritten:

a) 200 ul 0,05 M HC1
in 2 Fraktionen:
2 Tropfen, dann 5
Tropfen auf die
Sdule einsickern
lassen.

b) Analysenldsung auf
die Sdule geben

c) Reagenzglas mit 5
Tropfen 0,05 M HC1
waschen, Wasch-
16sung auf die
Sdaule geben

d) 200 ,ul 0,05 M HC1L
in Fraktionen
(2 Tropfen + 5
Tropfen) in die
Saule einsickern
lassen

e) Mit entsalztem
Wasser (1 + 1 + 5
Tropfen) nach-
waschen

£) Elution der Selte-
nen Erden mit 3,5
- 5 ml 0,25 M
«—~HIBS

Die Konzen
a~HIBS mufl sehr genau
0,25 M sein, da Ab-
weichungen die
Elutionsgeschwindig-
keit stark beein-
trdchtigen. Die Elu-
tion erfolgt mit einex
Menge «-HIBS bis 2 ml
nach Verschwinden der
Am=-241-Aktivitdt(Mes-
sung mit einem Halb-—-
leiterdetektor)

i
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Reagenzien

Verhalten bzw.
Zustand der Probe

Bemerkungen

70/ul(3 Tropfen)
15

M HNO3 + Iml HgO

l l

Alie Seltenen Erden
sind auf dem Harz in
dreiwvertiger Oxida-
tionsstufe adsorbiert

A

3.Fraktion (0,5 ml)
Neodym als NA(III)

in «~-HIBS~L&sung

-

Kationenaustauscher:
ca. 6,5 x 0,5 cm
lang, ca.0,5 Dowex
50x8, benetzt mit

12 M HC1l in Glassdule
flillen, waschen mit

1T ml 17 M HNO

N ~

Verdiinnte 3.Fraktion
auf die Sdule geben

Nd(III) wird am Harz
adsorbiert

3
4 ml 0,5 M HNO3
N \
2,5 ml 6 M HNO3

Erste Fraktion:(1,5ml)
Gd, Eu, Sm und Cm
werden eluiert, Frak-
tion kann verworfen
werden.

Zweite Fraktion(O,éml})
Pu und Am werden
eluiert. Diese Frakti-
on wird zur massen-—
spektrometrischen Am-
Bestimmung verwendet.

Restliche Analysenlo-
sung: 4.Fraktion: Pr,
Ce und La. Diese
Fraktion wird ebenfalls
verwvorfen.

Verdiinnung zur nach-
folgenden Trennung der
a~HIBS

Adsorption des Nd und
Abtrennung der «-HIBS

Elution der «-HIBS

«—HIBS in salpeter-
saurer LOsung wird
verworfen.

Elution des NA(III)
als Nitratlosung
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Reagenzien Verhalten bzw.

Zustand der

Probe

Bemerkungen

|

Volumen ca.

Nd(III) im Eluat

2,5 ml

Trocknen bei 80—9000

Nd(N03)3

Trocknung erfolgt vor-
sichtig in einem
Reagenzglas in einem
geheizten Aluminium-
block (Dauer ca. 7
Stunden).

Zeitaufwand: Die Dauer der Abtrennung und Isolierung des Neodyms bei
6 parallel durchgefiihrten Proben betrdgt ca. 72 Stunden, mit einem
personellen Zeitaufwand von ca. 22 Stunden.
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6.4. Vorbereitungen flir die MeBverfahren

Soweit die Vorbereitungen fiir die MeBverfahren nicht schon

im experimentellen Teil erwdhnt wurden, soll hier ndher auf

einige Details eingedgangen werden.

6.4.1. Alphaspektrometrische Messungen

6.4.17.17. Gerdte zur Vorbereitung der MelBproben

Zur Vorbereitung der MeBproben flr alphaspektrometrische
Messungen und zur Bestimmung der Gesamt-Alpha-Aktivitdat
wurden folgende Gerdte verwendet:

6.

Scheibchen aus V2A-Edelstahl, 2.5 cm Durchmesser, zur Her-
stellung der Mef3iproben,
automatische Pipetten der Fa.Eppendorf, Marburg, in den

ein Heizgerdt, zum Eindampfen der aufgetragenen Ldsung,
ein Spiegelbrenner, zum Glihen der Edelstahl-Scheibchen und
Pinzetten aus Edelstahl.

4,1.2. Apparatur und Standardprdparate zur Messung der
Gesamt—-Alphaaktivitdt

Zur Messung der Gesamt-—Alphaaktivitdt wurde ein MeRplatz der
Fa.Frieseke & Hoepfner verwendet, bestehend aus:

einem automatischen Probenwechsler Type FHT 770A

einem Methan-DurchfluBzdhlrohr Type FHT 650B mit 2000 Volt
Betriebsspannung,

zwel Zéhlapparaturen Type FHT 120A zur Registrierung der
Impulse und der Zeit,

einem Hochspannungsgerdt Type FHT 101A, mit Netzgerdt und
einem Verteilerkasten fiir den Digitaldrucker, Type FHT 803B
sowie o

einem Digitaldrucker Type D11-E der Fa.Kienzle.

Zur Splilung des DurchfluB-Zdhlrohres wurde Helium verwendet.
Standardprdparate: Am-241, bezogen von der IAEA, Wien, mit
einer bekannten Aktivitdt, zur Eichung und Kontrolle des

Alpha-MeRplatzes.
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6.4.1.3. Apparatur und Standardprdparate filir die Alpha—

Spektrometrie

Flir die Alpha-Spektrometrie wurden Apparaturen amerikanischer
Herkunft, hauptsdchlich Gerdte der Fa.Ortec, Oak Ridge, USA,
verwendet:

- eine Vakuumkammer aus Edelstahl, Modell 83, Type E 04,

- ein Si(Li)-Halbleiterdetektor, goldbeschichtet, mit 50 Volt
Betriebsspannung mit Vorverstdrker "Low Noise Amplifier"
Mcodell 103, ,

- ein Vakuum-MeBkopf, Type DV-3M und entsprechendes Anzeige—
gerdt, Modell EGV-3, der Fa.Hastings, Hampton, Va., USA,

- eine Vakuumpumpe (8lgedichtete Verdrdngerpumpe) Type DK 6
der Fa.Leybold-Heraeus,

- ein 400-Kanal-ImpulshShenanalysator, Modell 34-12B der
Fa.Ridl, Division of Nuclear Chicago Instruments, Chicago,
USA,

- ein Pulsgenerator "Low Noise Amplifier", Modell 203, zur
Eichung des Alpha-Spektrometers und

~ ein Drucker, Type D 44-GA der Fa.Kienzle.

Plutonium-Standardprdparate filir die Alpha-Spektrometrie,
Pu-239 + Pu-240 mit 72,3 % Pu-239 + Pu-240, 27,7 % Pu-238 +
Am-241, Genauigkeit 0,4 %, hergestellt im Institut fiir
Transurane, Karlsruhe, geprift vom Bureau des Mesures

Nucléaires in Geel, Belgien.

6.4.1.4. Bestimmung der flr die massenspektrometrische Be-
stimmung der schweren Kerne bendtigten Mengen der

Probenldsungen
Zur Bestimmung der auf die MeRbdnder des Massenspektrometers
aufzutragenden Probenldsungsmengen, Vi zur Bestimmung der
schweren Kerne ist eine Messung der Gesamt-Alphazdhlrate der

verdiinnten Probenldsungen notwendig.

Die gemessene Impulsrate, I (Ipm), ist vom Verhdltnis der
Menge des Pu~239 zu der des Pu-240 abhdngig. Flir die verar-
beiteten Brennstoffproben betrdgt N(49)/N(40) in etwa 10:1.
Entsprechend diesem Richtwert wurde eine mittlere spezifische
Alpha-Aktivitdt dieser beiden Nuklide von 1,7.10° Ipm//ug'
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Brennstoff berechnet. Der gemessene prozentuale Alpha-
Aktivitdtsanteil des Pu-239 + Pu4240 nach der Uranabtrennung,
A&(49+40), wurde auf die mittlere spezifische Alpha-Aktivitdt
bezogen. Aufgrund friherer Versuche zur massenspektrometri-
schen Bestimmung schwerer Kerne hatte sich ergeben, daB eine
dafir optimale Konzentration von etwa 10 ng Pu-239 pro/ul
Probenldsung benstigt wird. Mit dieser Erkenntnis und unter
Berilicksichtigung des Verhdltnisses der Losungsmenge nach der
Uranabtrennung (3 ml Elutionsldsung) zu der bendtigten fiir
die Gesamt-Alphazdhlung, V(x (zumeist SO/ul), wurde die Menge
der Probenl@sungen,'vm (/ul), iiber die Gleichung (6.6.)
bestimmt: ,

A' (49+40) ‘

v . 10 1,7 . 10
& N

6.4.17.5. Korrektur der gemessenen Impulsraten

Die Korrektur der gemessenen Impulsraten wird mit Hilfe einer
schematischen Darstellung eines Alpha-Spektrums in Abb. 6.3.
verdeutlicht. Im Rahmen der beschriebenen Analysen wurden
keine Spektren ausgeschrieben, sondern die Impulsraten fir
jeden Xanal liber einen Drucker auf Papierstreifen registriert.
Diese wurden filir die numerische Auswertung verwendet.

Korrektur der Peaks:

i+ (1, -SI.) -SI.,
B (Pu-238 + Am=-241): Iz = (}Elb -EEIa) + (EEIT —:Eibn) -

zlb‘ +ZIa' - (EIT "zIa')

A (Pu-239 + Pu-240): I,

C (Cm=243 + Cm-244): I, = (ZI, -SI.) + (ZIp -SI )
ZIo +ZIp - (21 ~ZLh)
D (Cm-242): Ip = (Z2Ip -ZI) +SI. - (ZIp -SI.a)

Die Summenzeichen stehen fir die Summen der Impulsraten der
einzelnen Kandle beginnend bei Kanal Null bis zu den in Abb.
6.3. mit a, a', a",b, b', b", ¢, c¢', c" und T bezeichneten

Xandien.
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Tabelle 6.1.: Zusammenstellung der Alpha-Energien und der

spezifischen Aktivitdten einiger schwerer Kerne

Alpha-

'Nuklid Halb- Verzwei- spezifische| Verhdltnis
(2) werts— Energien| gungsver-| «—-Aktivitdt| der spez.
zeit ' hdltnis Zerfille Aktivitdten
(117) (MeV) (%) ( min./ug Ra(49/z)
(Jahre)
Pu-238 | 86,4 5,491 71,1 3,86 . 107 | 0,003548
5,448 28.7 :
5,352 0,13
Pu~239 | 2,44.10% 5,147 72,5 1,361 .10° | 1,0
5,134 16.8
5,096 10,7
PU-240 | 6600 5,159 75,5 5,03 . 10° | 0,27057
5,115 24,4
5.014 0,1 _
pu-241| 14,0 4,89 0,004 | 9,44 . 10° | 0,14417
=
pu-242 | 3,8.10° | 4,898 76 8,64 . 10° | 15,752
Am=241| 433 5,541 0,4 7,59 . 10° | 0,017822
5,508 0,25
5,482 85
5,439 12,7
5,386 1,65 .
Am—-243 | 7950 5,267 87 3,53 . 10° | 0,38555
5. 004 11,5
5. 169 1.1
cm-242 | 0,446 | 6,110 73,5 7,30 . 10° | 0,00001845
6,06 26,5
cm-243| 32 6,061 1,0 1,01 . 10° | 0,0013475
6,054 5.0
6,05 . 0,9
5,987 6.0
5,780 73
5,736 11,5
5. 680 1.6 _
cm-244 | 18,11 5,801 76,7 1,83 . 10° | 0,0007301
5,759 23,3




Tabelle 6.2.: Gemessene prozentuale Anteile der Alpha-Aktivitdten in den Brennstoffproben

Aktivitats—

Brennstoffproben Mittlerer
‘anteile I 16-Fehler
in % A-1 CA=2 | D=-6 D~7 E-8 F-9 (%)
A (49+40) | 94,27 | 94,37 N 79,71 | 80,36 | 74,97 | 76,70 0,58
N
A“(48+51) 5,73 5,63 l 14,47 14,19 21,22 23,0 1,17
A (49+40) 97,03 97,12 | 95,09 95,11 95,10 96,47 0,35
A&(48) 2,97 2,88 | 4,91 4,89 4,90 3,53 1,53
Aa(62> 0 0 { 5,78 5,45 3,81 0,3 1,26
’ .
R(40/49) 0,09124 | 0,09106| 0,1117 | 0,1118 | 0,11438| 0,10823 0,17
A“(48) 2,88 2,80 | 4,12 4,13 3,86 2,81 1,67
| .
A (49) 70,57 70,68 || 56,41 56,85 37,74 54,85 0,58
A_(40) 23,70 | 23,69 : 23,34 | 23,51 35,56 | 21,85 2,7
A“(Sl) 2,84 2,83 ' 10, 35 10,06 9,37 20,19 2,3
Anmerkung: A“ = Alpha-Aktivitdtsanteile vor der Uranabtrennung (%)
A& = Alpha-Aktivititsanteile nach der Uranabtrennung (%)
R = Massenspektrometrisch gemessenes Isotopenverhdltnis

- ITIT -
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Abb.6.3.: Schematische Darstellung eines Alpha-Spektrums
zur Korrektur der Impulsraten

Peaks: A B C D

Impulsrate

Kandle

e s cm St (ot € B o s Wy

6.4.2.17. Gerdte zur Vorbereitung der MeRproben
Zur Vorbereitung der MeBproben fiir die MassensPektrometrie

wurden folgende Gerdte verwendet:

- ein Rotamix-Schiittelgerdt filr Reageﬁzglaser, zum Auflosen
der eingedampften Probenrﬁcksténde{

- konische Reagenzgldschen, etwa 1 ml Inhalt, mit Deckel, die
vor Gebrauch in konzentrierter Salzsdure dgewaschen und mit .
doppelt destilliertem Wasser gespiilt werden,

- 10 jul-Mikropipetten mit gebogener Spitze, zum Auftragen der
Probenldsungen auf die MeRbdnder,

- ein Auftropf-Gerdt, bestehend aus einer beweglichen MeRband-
trdgerhalterung, einer beweglichen Mikrometerpipette und
einem 6 A-Heizgerdt, und Rhenium-Bdnder, worauf -die Proben-

1osungen aufgebracht werden.
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6.4.2.2. Aufnahme der eingedampften Probenldsungen

In einem Handschuhkasten werden je Probe 2 Tropfen T1-molare
Salpetersdure zugegeben, damit sich der Rickstand aufldst.
Die Aufldsung wird mit Hilfe eines Schiittelgerdtes fiir
Reagenzgldser beschleunigt. Die Lésung muf3 danach ganz
transparent sein. Sie wird anschlieBend mit einer Kapillar-
pipette in ein 1 ml-Gldschen mit konischem Boden iiberfiihrt

und dieses wverschlossen.

6.4.2.3. Auftragen der Probenldsungen auf Melbdnder

Das Auftragen der Probenldsungen auf MeBRbander zur massen-
spektrometrischen Bestimmung erfolgte in einem speziell
daflir vorgesehenen Handschuhkasten. In Abbildung 6.4. ist
das Auftropfgerat dargestellt:

Abb. 6.4.: Gerdt zum Auftragen der Probenldsungen auf
MeBbdnder flr die massenspektrometrische Bestimmung

Die MeBbidnder (siehe Abb.6.5.) bestehen aus Rhenium, sind
etwa 1 mm breit, 10 mm lang und 0,03 - 0,04 mm dick und iber
Tantaldrdhte an den Monel-Kontakten des Bandtragers punktiert
geschweiﬁt (Lichtbogenpunktierung). Sie wurden vor Gebrauch
10 = 15 Minuten lang bei etwa 2000°C ausgeheizt um bei den
Messungen stOrende Verunreinigungen zu eliminieren.

Die einzelnen Arbeitsschritte zum Auftragen einer Proben-—
1osung werden wie folgt dargedegt:

- IO/ul-Mikropipette in der Mikrometer-Pipettenhalterung

befestigen,
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- Ionisierungsband-Trdger in die Bandtrdgerhalterung ein-
spannen, , {

- 10/ul Losung aufnehmen und vorsichtig auf die Mitte des
Rhenium~Bandes auftropfen (jeder Tropfen etwa 0,5 ,ul),

~ Heizstrom flir das Rhenium-Band einschalten (1,8 - 2 A) bis
der Tropfen eingedampft ist.

— Die beiden letzten Schritte werden so lange wiederholt
bis insgesamt 20/u1 in kleinen Tropfen auf das Band aufge-
tragen sind.

- Ionisierungs-~ und Verdampfungsband-Trdger (letzterer ist
ein Trdger mit einem sauberen Rhenium-Band) werden mit
Senkschrauben in der Wechseleinheit (siehe Abb.6.6.)
befestigt.

6.4.2.4. Kurze Beschreibung des Massenspektrometers

.

Die verwendete Apparatur ist ein einfach fokussierendes
Massenspektrometer Modell CH 5 der Fa.Varian MAT GmbH, Bremen,
Infolge der groBen Anzahl einzelner Einschiibe und verschie-
dener Gerdte, die zum Teil als Zubehdr die gesamte Apparatur
darstellen, sei hier auf die Abbildungen 4.3. und 6.7. sowie
auf einschldgige Unterlagen dieser Apparatur hingewiesen.

6.4.2.5. Einschleusen der Wechseleinheit, Vorbereitung und

Durchfiihrung der Messung
Das Einschleusen der Wechseleinheit mit den MeBbidndern in den
Ionisierungsraum des Massenspektrometers sowie die Vorberei-
tungen und Durchfihrung der Messungen wurden gemdB der ent-
sprechenden Bedienungsanleitung, die hier aus Platzgfﬁnden
nicht wiedergegeben werden kann, ausgefiihrt.
Der Heizstrom fir das Ionisierungsband wurde langsam auf den
Hochstwert, 6 A fir die schweren XKerne, 3 A fir die Neodym-
Isotope, eingestellt. Fiir das Verdampferband waren die ent-
sprechenden Werte 2 bzw. 3,3 A. Die Hochspannung des SEV war
auf 1,7 kV eingestellt.
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Abb.6.5 Anordnung der MeBbdnder auf den Bandtrdgern

a) Anordnung von oben b) Anordnung von der Seite
gesehen gesehen

Abb.6.6.: Anordnung der Bandtrdger in der Wechseleinheit

a) Anordnung von oben b) Anordnung von der Seite
gesehen gesehen



Abb. 6.7.- Aufban des Massenspekirometers.
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Tabelle 6.3,

Plutonium in den Brennstoffproben

Massenspektrometrisch gemessene Isotopenverhdltnisse Ffiir Uran und

Gemittelte Brennstoffproben IMittleren
Isotopen- ] 16~-Fehler)
verhdltnisse A~ A-2 ) D-6 D-7 E-8 F-9 (%)
|
Uran-Bestimmung '
R_(24/28) n.g. 0,1328 | n.g. 0,00958  ©,00782 0,00775] 0,91
R_(25/28) 15,5491 15,6855 | 1,5231 1,5297 1,5192 1,54225 0,38
R_(26/28) 0,06644 0,07016 ; 0,01261 0,01203 0,01629 0,01047 0,42
Rm(28/23) 0,13938 0,12637 | 0,6148 0,6019 0,6405 0,6754 1,30
Rm(25/23) 2,10764 1,91203 | 0,9300 0,9209 0,9603 1,0558 1,07
Ri(28/23) 0,000437  0,000437 ! 0,0022 0,0022 0,00437 0,00437 2,8
Plutonium-Bestimmung |
RP(4O/49) 0,09124 0,09106 : 0,11085 0,11033 0,11438 0,10823 0,17
R_(41/49) 0,00697 0,00695 | 0,01028 0,01027 0,01101  0,00968 0,48
R_(42/49) 0,00044 0,000435 | 0,00080 0,00075 0,000965 0,00074 1,47
R (49/42) 0,99291  0,54787 | 1,5210 1,5099 0,84208 0,91036| 1,42
Ri(49/42) " 0,000381 0,0003811 0,000381 0,000381 0,000381 0,000381 2,0
i
Anmerkung: n.g. = nicht gemessen
RP = Isotopenverhdltnis in der verdinnten Brennstoffldsung (Probenldsung)
R, = Isotopenverhdltnis in der Mischung Proben-~ und Indikatorldsung
s Rs = Isotopenverhdltnis in der Indikatorldsung

- LTIT -
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Tabelle 6.4.: Konzentration von U-233, Pu-242 und Nd-150 in
den Indikatorldsungen

Brennstof f Indikatorkonzentration
probe

Ni(23) Ni(42) Ni(O)

.10%7 .10%7 .10t

Atome Atome Atome

g Losung g Losung g Losung
A -1 0,25790 0,28397 27,3294
D - 6 4,9446 0,28478 26,46
D - 7 4,9446 0,28478 26,46
E -8 0,25790 0,28397 27,3294
F -9 0,25790 0,28397 27,3294

Anmerkung: Ni =

Konzentration eines

R

Indikatorldsung

Indikatornuklids in der

Tabelle 6.5.: Konzentration von U¥235, Pu~-239 und der Summe

aller schweren Kerne in den Brennstoffldsungen

Brenn- U-235 Pu=-239 Summe aller
stoffprobe schweren Kerne
N, (25) G(NP) Np(49) ‘(Jp) ‘ EENP(Z) (N )
.10%7 .10%7 .10%7 ’
Atome 0 Atome Atome .
g Losung (%) g Losung (%) 3 Losung (%)
A -1 4,3142 0,55 1,0198 1,03 5,730 1,0
A-2 4,1689 0,55 0,9813 - 1,03 5,532 1,4
D - 6 2,4811 0,13 1,2882 0,12 5,588 ,
D -7 2,6012 0,5 1,3535 0,35 5,846 0,6
E -8 2,5612 0,02 1,2947 0,42 5,742 y
F -9 9,7645 0,5 4,9123 0,19 21,641 » D
Anmerkung: Nb = Konzentration eines Nuklids in der Probenldsung
ZN = Konzentration aller schweren Kerne in der Proben-
P 16sung
16 = 1& -Fehler




Tabelle 6.6.,: Massenspektrometrisch gemessene Isotopenverhdltnisse flir Neodym in den Brennstoffproben

Gemittelte Brennstoffproben Mittlerey
unkoryi- ‘ 16 -
gierte | ! Fehler
Lsotopen= | 5.4 A-2 A-4 B-2 c-3 | a-s : D-6 D~7 E-8 F=9 (%)
nigee ;, |

R, (2/8) 0,0460 0,00406 0,0369 0,0138 0,1684| 0,0656 | 0,00835 0,00965 0,005  0,00884( 4,03
RP(3/8) 38,3387  3,2411  3,2291  8,2407  3,2245 2,3279 | 2,9938  3,0211 3,1001  3,0653 0,87
RP(4/8) 2,7140 2,6340 2,7168 2,7314  2,7444) 2,1116 : 1,9145 1,9083 2,2969  2,4139 0,32
R, (5/8) 2,1759 2,1740 2,1406 2,1512 2,1136: 1,8409 | 2,0352 2,0389 2,0950 2,0892 0,29
R, (6/8) 1,7126  1,6475 1,6858 11,6905 1,7141 1,6477 | 1,6196 1,6239 1,6688 1,6566 0,26
R,(0/8) lo,4607 0,4740 0,4622 0,4612 0,4788| 0,5868 | 0,4894 0,4953 0,4925 0,4996 | 0,32
Rm(2/8) 0,0434 0,0260 00,0400 0,0386 0,4833: 0,0301 ; 0,0684 0,0709 0,006 0,030 3,03
R, (0/8) 1,8899 1,6998 1,5274 11,3760 1,5471| 0,6603 | 2,4968  3,1249 1,5701 1,5616 1,70
R;(8/0)  |o0,01191 0,01191 0,01191 0,01191 0,0119# 0,01191{ 0,0117 0,0117 0,01191 0,01191} 1,0

Anmerkung: RP

Rm
R,
1

]

i

Isotopenverhdltnis in der Probenl&sung

Isotopenverhdltnis in der Mischung der Proben- und Indikatorl&sung

Isotopenverhdltnis in der Indikatorldsung

- 61T -
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Tabelle 6.7.: Hdufigkeiten der stabilen Neodym-Isotope
in der Natur (118)

Nuklid ’ Haufigkeit (%)
Nd-142 27,13
Nd-143 12,20
Nd-144 23,87
Nd-145 8,29
Nd-146 17,18
Nd-148 5,72
Nd-150 5,60

Tabelle 6é.8.: Konzentration von Nd-=148 in den Brennstoff-

losungen
Brennstoff- | N'(8) &(N*)
- p P
probe 14
.10
Atome (%)
g Losung A
A~1 0,8229 0,18
A=-2 0,9295 0,01
A-4 0,7618 0,07
B~2 0,9200 0,12
C-3 0,8829 1,62
A-5 1,0850 | 10,9
D-6 1,1319 0,18
D-7 0,8564 0,20
E-8 1,4911 * 0,49
F-9 0,9793 0,47

il

Uber Nd-142 korrigierte Anzahl
Nd-148-Atome

16-Fehler

Anmerkung: Né(8)

J(Né)



Tabelle 6.9.: Vergleich theoretischer und experimenteller Mengen stabiler Neodym-Isotope
Probe Nd-143 Nd-145 Nd-146 Nd~150
theor. exp. theor. exp. theor. exp. theor. exp.
18 18 17 17 17 17 17 17
x10 x10 x10 x10 x10 x10 x10 x10 Anmerkung: _
) theor.= Erwartungs-
A-1 A 1.0223 21,062 6,826+l §,930 5.3730 45.395 1,423+1 71,447 wert der Spaltpro-
y ’ ’ ' ’ duktkonzentration
A-2 1,101 1,110 | 7,298 7,450 1| 5,752 5,810 | 1,551 1,622 im Brennstoff auf-
a +0,8 +2,1 +1,0 +4,5 grund der Berech-
A-4 0,939 0,954 |6,231 6,315 4,917 4,925 [1,349 1,350 g?ggﬁsigfﬁ?ome/g
A S .
15 +1,3 +0,1 - +0,1 exp.= experimentell
B-2 1,154 1,171 17,670 7,77C 1| 6,041 6,095 11,645 1,655 gefundene Menge der
A +1,4 +1,3 +0,9 v +0,6 Spaltproduktkon-
. tration, in
C-3 1,062 1,101)7,131 7,205} 5,628 5,638 |1,548 1,556 zen r l
a +3,7 +1,0 40,2 +0,5 Atome/g Brennstoff y
_ - i - 4 A= Differenz zwi- ~
A-5 00,0245 0,0244 0,191 0,193f 0,152 0,173 |0,0668 0,0614 schen der experi- I
A +0,4 +1,2 +14 -8,0 mentell gefundenen
e e e e o e e e ——— - Menge und dem
D-6 1,329 1,320} 8,912 8,9351 7,129 7,105 | 2,202 2,179 T Erwartungswert,
a ~0,7 +0,3 -0, 3 ~-1,1 bezogen ‘auf.den
D-7 0,977 . 0,9759 6,538 6,590| 5,227 5,251 {1,575 = 1,598 letzteren, in %.
4y -0,1 +0,8 +0,4 +1,4
E-8 1,778 1,785 111,87 12,08 9,441 9,520 |2,668 2,844
Al +0,3 +1,7 +0,8 +6,6 .
F-9 0, 3066 0,305y 2,050 2,079 1,624 1,640 0,461 0,494
A -0,4 +1,4 -1,0 +7,0
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6.4.3. Gammaspektrometrische Messungen

6.4.3.1. Gerdte zur Vorbereitung der MeBproben

Zur Vorbereitung der MeBRproben filir die Gamma-Spektrometrie

wurden nachstehend aufgefiihrte Gerdte verwendet:

~ eine AnalySenwaage, Type H16 der Fa.Mettler,

- automatische Pipetten der Fa.Eppendorf, Marburg, in den
GrdBen 10, 20, 50, 100, 200, 500 und lOOO/ul,

- 2-ml-Gldschen aus Plexiglas, mit VerschluB, als Ldsungs-
behdlter,

- 15-ml-Gldschen aus Plexiglas, mit VerschluB, als doppelte
Umhiillung der Proben- und Standardldsungen.

6.4.3.2. Apparatur und Standardprdparate flr die Gamma-

Spektrometrie
Die Apparatur zur Durchfiihrung gammaspektrometrischer Messun-~

gen bestand aus den folgenden Gerdten:
- einem Ge(Li)-Halbleiterdetektor mit einem 14 cm
Kristall, Type C 134, mit Kryostat, der Fa.Quartz & Silice,

3 groflien

Boulogne, Frahkreich,

- einem Vorverstdrker "FET-Preamplifier", Modell TC 130 der
Fa.,Tennelec, Oak Ridge, USA,

- einer Verstdrkereinheit, Modell TC 200, der Fa.Tennelec,

- einer Hochspannungseinheit, Modell 496, der Fa.Ortec, flr
eine Gleichstromspannung im Bereich 50-3000 V und 0-10 mA,

~ einem Prdzisions-Pulsgenerator, Modell 419, der Fa.Ortec,

- einem 4096-Kanal-Impulshdhenanalysator der Fa.Laben,Mailand,

- einer Lochstreifenstanze der Fa.Teletype Corp.,Chicago,USA,

- einem Lochstreifenlesegerdt, Modell 33, der Fa.Teletype,

- als Drucker eine IBM-Schreibmaschine und aus

- einem Linienschreiber, Modell Electronic 19, der Fa.Honey-
well,

Standardprdparate: Standardldsungen bekannter spezifischer

Aktivitdt aus dem Institut flir Radiochemie der Gesellschaft

fir Xernforschung, Karlsruhe, flir folgende Nuklide: Am-241,

Ce-144, Cs=137, Ru-106, Zr/Nb-95, Sb-125, und aus der Radio-

chemischen Abteilung der Commission d'Energie Atomique,

Gif-sur-Yvette, Frankreich, flir Bu-155.



Tabelle 6.10.: Zusammensetzung der Standardldsungsmischungen flr die Gammaspektrometrie und

ermittelte Umrechnungsfaktoren

Spezifische Akti-| Zeitpunkt der | Menge der reinen [Aktivitdt | MeBzeit-| Mittlere Umrechnungs—
Nuklid | vitdt der reinen | Eichung durch | Standardldsungen jzum MeB- punkt Zdhlrate zum | faktor mit

Standardldsungen | den Hersteller| mit 16 -Fehler zeitpunkt MeBzeitpunkt | W~Fehler

mit 1¢-Fehler ‘ mit @F-Fehler ,

A, 7 M S, AL I A UF.lo""fI e,

(puci/g) ] (%) (mg) | (#) [(pmci) (1pm) | (%) | (uCi/Ipm) (%)
Standardprdparat MP-2 flr Brennstoffproben
Am-241 5,62 10 13.11.1969 50,66 0,28 | 0,2844 26.6.1970] 2004 2,54 {1,391 10,0
Ce=1441 91,5 5 18. 6.1970 198,43 0,07 17,83 " 89959 0,48 {1,982 5,03
Sb=1251} 11,27 10 9. 1.1970 | 29,40 0,48 0,2956 " - 717,% 0,97 | 4,109 10,1
Cs=137 ] 32,5 5 23.10.1969 199,16 0,07 | 6,347 " 19119 0,35 ] 3,334 5,00
Ru=~106 4,87 10 30. 1.1970 356,92 0,04 1,319 " 2321 0,41 | 5,684 10,05
Z1r=-95 4,76 10 20. 1.1970 9,98 1,40 9,0.10"3 " 16,44 9,85 |5,515 14,4
Eu=155 1,31 5 12. 6,1970 148,96 0,09 0,1922 . " 2857 1,22 10,6725 5,00
Standardprdparate MP-3 flr Brutstoffproben
Ce-144| 5,09 10 26. 1.1970 228,88 0,06 | 0,7897  8.7.1970| 3423 0,72 |2,301 10,1
Sb-1251| 11,27 10 9. 1.1970 20,29 0,69 0, 2004 16.7.1970, 41,48 18,6 49,53 . 20,6
Cs-137 | 32,5 5 23.10.1969 614,48 0,02 19,64 " 57209 0,16 | 3,432 5,00
Ru-106} 4,87 10 30. 1.1970 15,61 0,90 0,0554 " 3,031 20,4 }189,1 22,0
Zr-95 4,76 10 20. 1.1970 9,97 1,40 |7,21,1073 o 8,415 15,0 }8,706 15,5
Bu-155 1,31 5 12. 6.1970 15,60 0,09 0,1922 8.7.1970f 299,0 7,41 }0,6650 8,96

Ammerkung: Beim Standardprdparat MP-3 wurde flir Ru-106 infolge sehr hoher Cs-~137-Aktivitdt die
1050 keV-Linie ausgewertet.

- t£cl -



Tabelle 6.11.:
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Zusammenstellung der wichtigsten Gamma-Energien

der in den Brennstoffproben identifizierten
radioaktiven Nuklide

Halbwertszeit

Gamma-Energien| Verzwei-
Nuklid - (109) gungsver-
(sec) Lit. (MeV) hdaltnis (%)
' N
am-241| 433 a 11,3651 +0,0025.10°° |(119)| 0,0332
| 0,0434
! 0,0596
Ce-144| 284 a4 !2,4537 +0,0069.107 |(109)| 0,0336 2,37
| 0,0534 0,31
| 0,0801 4,81
| 0,1335 16,3
pr-144| 17,3 ml 1,0380.10° (117)} 0,695 1,95
| 1,162 (Paarbildung)
| 1,487 0,29
| 2,186 0,71
sb-125|2,710 a | 8,5462 +0,0631.107 |(120)| 0,1094 21
‘ 0,176 7,15
0, 319 1,05
i 0,379 1
! 0,427 33,4
' 0,463 10, 8
| 0,598 27,5
o 0,634 1,72
| 0,668 0,2
Cs-137]30,23 a 19,5333 +0,0504.10° |(119)| kein Gamma
Ba-137| 2,55 m | 135 ‘ (117)} 0,662 9,35
Ru-106|1,008 a |3,1795 +0,0155.107 |[(120)] kein Gamma
Rh-106] - 30 s |30 (117)} 0,513 21
| 0,616 7,7
l 0,622 11
| 0,874 0,37
1,050 0,98
I 1,140 0,08
72r-95 65,50 d 15,6592 +0,0173.10°% |(120)} 0,724 49
| 0,756 49
Nb-95 135,0 d !3,0240 +0,0432.10° |(121)} ‘0,765 100
Eu~15511,811 a |5,7112 io,0063.1o7 (123) 0,0453 1,19
| 0,0600 13,5
| 0,0865 38,4
i 0,1053 32,8
! _




Tabelle 6.12.: Mittlere Impulsraten

und Konzentration der

Spaltprodukte in den Brennstoffldsungen

Gemittelte Impuls-—

Spaltprodukt-

Gemittelte Impuls-—

Spaltprodukt-

Probel Nuklid rate, mit 1@-Fehler | konzentration |Probe | Nuklid rate, mit 18~-Fehleri konzentration
I 6(1) mit 16-Fehler I & (1) mit 1&-Fehler
: N(x) &N, N(x)  @(N)
(Ipm) (%) .10%4 (Ipm) (%) |.10%*
Atome (%) Atome (%)
g Losung g Losung
A-1 |Ce-144 | 84756 0,60 2,10 10,11 | B=2 |Ce-144 90263 0,65 2,244 10,15
Sb-125 938,9 0,74 0,01781 13,81 Sb-125 1128 0,75 0,02181 13,84
Cs~137 19540 0,40 2,392 10,22 Cs-137 21415 0, 35 2,633 10,20
Ru~106 6789 0, 30 0,2219 10,07 Ru-106 5418 Q, 30 0,1852 10,10
Zr-95 42,36 9,6 0,8365 18,6 Zr-95 37,95 9,8 0,9365 19,3
Eu-155 3508 1,0 0,01835 5,15 Eu-155 3700 0,87 0,02083 5,07
A~2 ' Ce-144 52076 0,65 2,508 10,07 | C-3 Ce-144 74004 0,60 2,212 10,08
Sb-~125 1046 . 0,88 0,02152 13,84 Sb=~125 1220 0,80 0,02549 13,82
Cs=137 | 23076 0, 36 2,799 , 10,06 Cs~-137 19429 0,55 2,385 10,05
Ru~106 3483 0,85 0,1363 10,12 Ru~106 5154 0,65 0, 2066 10,10
Zr—-95 19,68 11,5 1,063 19,5 Zr-95 18,95 10,2 1,092 19,5
BEu=155 4171 0,71 0,02313 4,68 Eu~155 3583 3,96 0,02018 6,29
A~4 | Ce~144 61506 0,73 2,053 10,17 t A-5 Ce~144 3686 1,30 2,730 10,91
Sb=125 723,3 0,95 0,01511 13,87 |(Blan-| Sb=125 117,3 15,6 0,8141 26,0
Cs~137 23602 0,35 2,903 10,07 lket) Cs=-137 47484 0,28 121,3 7,08
Ru-~106 2994 1,0 0,1195 10,10 Ru-106 10,16 2,38 0, 3957 22,7
Zr=-95 17,68 9,6 0,9781 19,7 Zr-95 7,05 10,3 54,96 19,5
Eu-155 3239 3,07 0,01820 5,80 Eu-155 304,7 11,5 0,02065 16,7
D-6 | Ce-144 132640 0,15 3,350 10,05} E-8 Ce-144 181250 0,17 4,391 5,03
Sb-125 1396 0,51 0,04306 10,10 Sb~125 1793 3,31 0,05314 10,62
Cs—-137 24985 0,40 3,747 10,25 Cs-137 28455 2,05 4,054 5,40
Ru-106 6092 0,65 0,2419 10,61 | Ru-106 12917 6,04 0,6349 11,74
Zr-95 33,04 11,7 2,666 18,8 Zr-95 115,2 9,50 3,780 17,4
Eu-155 7047 0,59 0,03806 5,01 Bu=155 7838 1,20 0,04018 5,14
D=7 | Ce~144 75672 0,55 2,062 5,08 | F=9 Ce~144 105540 0,054 3,888 5,04
' Sb-125 1128 1,91 0,03446 10,26. Sb-125 1260 6,18 0,04408 11,58
Cs~137 19147 2,87 2,727 5,75 Cs=137 25846 1,47 3,986 5,20
Ru~106 7518 1,76 0,4020 10,22 Ru-106 8389 2,87 0,5721 10,47
Zr-95 83,49 10,3 2,059 17,9 } Zr-95 668, 3 8,36 135,5 17,0
Eu-155 3298 3,0 0,01769 5,78 Eu-155 6200 o, 36 0,03947 4,98

R TA



Tabelle 6.13.:

Vergleich theoretischer und experimenteller Mengen radioaktiver Spaltprodukte

Probe Sauerstoff; Ce~144 Eu-155 Cs—-137 Sb-125 Ru~106 Zr=-95%5
Metall- ‘
Verhdltnis |theor. exp. theor. exp. theor. exp. |theor. exp. |theor. exp.| theor. exp.
0/M x10%7  x10%7 | x10%®  x10%® |x10'7  x10%7|x10%°  x101P|x101® x10%€| x10%7 x10%7
A-1 2,00 8,86 8,11 1,87 1,95 11,9 9,23 {17,4 6,87 25,2 8,57 11,1 3,23
a -8,4 +4,0 -22 ~60 : -66 -71
A-2 2,00 9,45 9,84 | 2,13 2,35 |12,8 10,31 }19,4 7,93 |29,7 5,02 | 11,9 3,92
A +4,1 +10,3 ~19 ~59 ~83 ~67
A-4 2,00 8,05 7,41 | 1,92 1,94 11,0 11,2 17,3 5,85 {27,4 4,62 | 10,17 3,78
fa¥ -7,9 +0,8 +2,0 -66 -83 —63
B-2 1295 9,90 8,80 | 2,31 2,25 |13,5 10,32 }|=20,8 8,55 32,8 7,26 | 12,5 3,67
A ~11 ~2,6 -23 -59 ~78 -71
C-3 1,93 9,19 8,45 | 2,22 2,13 |12,6 9,11 { 19,8. 9,74 |32,0 7,89 | 11,6 4,17
A -8,0 4,1 -28 ~51 ~75 ~64
A=5 2,00 0,221  0,263| 0,204 0,0548 0,303 7,07 | 0,244 4,45 | 2,29 0,915 0,293 4,63
A +19 ~73 +2230 +1820 -60 +1480

Anmerkung: theor.

exp.

A

it

Erwartungswert der Spaltproduktkonzentration im Brennstoff aufgrund der Berechnung,

in Atome/g Brennstoff

experimentell gefundene Menge der Spaltproduktkonzentration, in Atome/g Brennstoff

Differenz zwischen der experimentell gefunden Menge und dem Erwartungswert, bezogen

auf den letzteren,

in Prozent.

- 9¢T -
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Abb.6.8.- /bhingigkeit der Detektorempfindlichkeit
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6.5. Berechnung der filir die Abbrandrechnung bendtigten gemit-—

telten Xerndaten

Das Neutronenspektrum des DFR ist in 16 Gruppen gegliedert.
Der fir jede Energiegruppe, n, gemittelte integrierte
Neutronenflus8, (BT)n, wurde aus der Literatur (111) entnommen.
Diese Daten sind mit Hilfe entsprechender Rechenprogramme

mit einem Computer berechnet worden. Der gesamte integrierte
Neutronenfluf3, (BT)t, berechnet iiber alle Energiegruppen

betrdgt dementsprechend:
16

(-}ﬁ'—)t = z (ﬁ)n (6.7.)

n=1

Analog dazu konnen die gemittelten Kerndaten fiir schnelle
Reaktorneutronen, f, berechnet werden, wobei £ sowohl Flr

Wirkungsquerschnitte als auch deren Verhdltnis, «, gilt:
16

— .
f = 2 an . fn (6.8.)

n=1

In dieser Summe sind a, Koeffizienten, die als Anteile eines
Wirkungsquerschnitts oder eines o-Wertes aus dem Mittelwert f
bezeichnet werden konnen; fn ist ein Uber eine Energiegruppe

n mit Energiebereich AEn gemittelter Wirkungsquerschnitt oder
a~Wert. Die Koeffizienten a, wvurden gemdB dem Verhdltnis des
iUber die Energiegruppe n gemittelten integrierten Neutronen-
flusses, (BT)n, zum gesamten integrierten Neutronenfluﬁ be-

rechnet: (3“)
E [ ] T

" 2/AE, . (FT), 7

Die Mittelwerte ?; der Wirkungsquerschnitte und der o~Wert
fur U-235, U-238 und Pu-239 sind aufgrund von Daten aus der
Literatur (92) fiir die einzelnen Energiegruppen in Tabelle
6.14. zusammengestellt. Die Summe der Anteile eines Wirkungs-
querschnittes oder eines q-Wertes der Energiegruppen 11 bis 16
; gegeniiber den entsprechenden Werten des gesamten Neutronen-
spektrums, d.h. fiir alle Energiegruppen, liegt gnterhalb 0,1%;
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sie spielt deshalb bei der Berechnung dexr iber das ganze
Neutronenspektrum gemittelten Kerndaten keine Rolle. Aus
diesem Grunde wurden einige Kerndaten flr die Energiegruppen
12 bis 16 nicht berechnet (n.b.). Die mit einem Sternchen
versehenen -Werte wurden graphisch extrapoliert.



Tabelle 6.14.: Mittelwerte der Wirkungsquerschnitte und «~Werte filir die einzelnen
Energiegruppen des DFR-Neutronenspektrums

Energie~ Energiebereich

Gemittelte XKerndaten

gruppe VONeeooossDiS =235 U=238 Pu=239
Nr. (kev) sf ¥ £ y gt y
25 O35 a5 | @og &g %pg 49 Si9 %49

1 10000 6000 1,69 0,0088 0,0058f 0,961 0,0061 0,0063 2,25 0,0031 0,00
2 6000 3680 1,18 0,0205 0,0167} 0,573 0,0124 0,0209 1,85 , 00 0,003
3 3680 2230 1,32 0,0348 0,0241| 0,580 0,0294 0,0507 1,97 0,012 0,0063
4 2230 1350 1,25 0,106 0,0457} 0,440 0,0722 0,164 1,85 0,063 0,0114
5 1350 821 1,19 0,127 0,0790| 0,0318 0,143 1,05*% 1,65 0,147 00,0251
6 821 498 1,17 0,145 0,116 00,0015 0,140 11% 1,56 0,131 0,0558
7 498 302 1,30 0,106 0,130 0,0001 0,126 215% 1,55 0,146 0,0883
8 302 111 1,61 0,128 0,212 0 0,169 - 1,50 0,178 0,126
9 : 111 40,9 2,09 0,173 0,316 0 0,285 - 1,45 0,261 0,166
10 40,9 9,12 3,41 0,29 07365 0 01575 - 1v72 09732 01356
11 9,12 3,36 4,90 1,30 0,330 0 1,11 - 2,65 1,23 0,502
12 3,36 1,23 6,10 n.b. n.b. 0 1,31 - 3,29 n.b. 0,566
13 1,23 0,275 - 10,9 n.b. n.b. 0 2,0 - 7464 n.b. n.b.
14 0,275 0,0375 N.b. n.b. n.b. 0 8,6 - 29,7 n.b. n.b.
15 0,0375 0,00504 | n.b. n.b. n.b. 0 176 - 139 n.b. n.b.
16 0,00504 0,000414 32,8 n.b. n.b. 0 0,81 - 33,8 n.b. n.b.

Anmerkung: Gf = Spaltquerschnitt in barn

s

o

i

Wirkungsquerschnitt fir die (n,y)-Reaktion in barn
Verhdltnis 677/6'5
* = extrapolierte o-=Werte

- ctl -
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6.6. Zusammenstellung aller im Text erwdhnten Variabeln

a, Brennstoffzusammensetzung, %,

A Aktivitéf,/uCi,

A, Aktivitat eines Nuklids einer Eichprobe,/uCi,

A spezifische Aktivitét,/uCi/g

At Aktivitat zum-MeBzeitpunkt,/uCi,

A, Atomgewicht eines Nuklids (z),

Aa Alpha-Aktivitdtsanteile vor der Uranabtrennung, %,

A; Alpha-Aktivitdtsanteile nach der Uranabtrennung, %,

, Verhdltnis der Wirkungsquerschnitte Gyﬂsf,

BR Verzweigungsverhdltnis emittierter Alpha- oder
Gammastrahlung, %,

Cx Konzentration der konzentrierten Brennstoffldsung,
mg Brennstoff/g Ldsung,

v Konzentration der verdiinnten Brennstoffldsung,
mg oder g Brennstoff/ g Ldsung,

d Losungsschichtdicke einer MeBRprobe, cm,

DE Detektorempfindlichkeit, %,

& Dichte der Probenl&sung, g/cm3,

81 Dichge der konzentrierten l4-molaren Salpetersidure,
g/cm '

£v Dichte der 8-molaren Salpetersiure, g/cm3,

£ Zeichen flir Xerndaten, wie Wirkungsquerschnitte und
o~Wert, : : :

£ ein liber eine Energiegruppe n mit Energiebereich

1’1 7 —_—\ .« ., , « 4 M -
: (fiﬁ)n gemittelter Wirkungsquerschnitt oder o~Wert,

Fro Gesamtabbrand, a/o,

F(z) Abbrand eines Nuklids' (z), a/o,

Z\F&, relative Abweichung eines Gesamtabbrandwertes, der mit

einem beliebigen Spaltprodukt berechnet wurde, gegen-
ilber dem iiber Nd-148 berechneten Gesamtabbrand, %,

e T nmn A e e T o) P /A....2 o
2 NeutronenfluB, n/cm”.sec.,
4T integrierter NeutronenfluB, n/cm2,
. . . . 2
BT mittlerer integrierter Neutronenflus, n/cm”,

(BT)n mittlerer integrierter NgutronenfluS fiir eine Neutro-
nenenergiegruppe n, n/cm<,

(¢T)t mittlerer integrierter NeutronenfluB filir das gesamte
Neutronenspektrum, n/cm<,




Np(x)n
AN(z)
AN'(z)

TN (z)
ZAN(z)
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Hiaufigkeit eines natiirlichen stabilen Neodym-Isotops,%,
Impulsrate, Ipm,

mittlere Impulsrate auf der linken Seite eines Peaks,
Ipm,

mittlere Impulsrate auf der rechten Seite eines Peaks,
Ipm,

Impulsrate filr den Xanal i, Ipm,

Spaltungsanteil eines schweren Kerns,
Zerfallskonstante, sec—l,

Absorptionskoeffizient, cmz/g,

Menge der Verdinnungsldsung (8-molare Salpetersdure),d,

Menge konzentrierter Brennstoffldsung, die zur Her-
stellung von 200 g verdinnter Brennstoffldsung bendtigt
wird, g,

gewogene Menge der konzentrierten Brennstoffldsung zur
Herstellung der verdinnten Brennstoffldsung, d,

Menge der konzentrierten Brennstoffldsung, die nach
der Brennstoffauflésung erhalten wird, g,

Menge der eingewogenen Brennstoffprobe, g,

Menge reiner Standardldsung zur Herstellung der
Standardslosungsmischungen, g,

Menge des Brennstoffs in der gesamten verdlinnten Brenn-
stofflosung, g,

Gesamtanzahl der Kandle eines Peaks,

Konzentration eines Nuklids (schweres Nuklid oder
Spaltprodukt) in der Probenldsung, Atome/g Ldsung,
Konzentration eines Indikatornuklids in der Indikator-
18sung, Atome/g Probenldsung,

Anzahl der Kerne eines Nuklids (z) vor der Bestrahlung,
Atome oder Atome/g Probenldsung

Anzahl der Kerne eines Nuklids (z) nach der Bestrahlung
Atome oder Atome/g Probenldsung,

normierte Konzentration eines Spaltprodukts (x),
Atome/g Probenldsung

Anzahl gespaltener Kerne eines Nuklids (z),Atome oder
Atome/g Probenldsung,

Anzahl Xerne eines Nuklids (z), die in andere schwere
Kerne und in Spaltprodukte umgewandelt wurden, Atome
oder Atome/g Probenldsung, '

Anzahl aller schweren Kerne vor der Bestrahlung, Atome
oder Atome/g Probenldsung

Anzahl aller gespaltenen Kerne, Atome oder Atome/g
Probenlosung,
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Isotopenverhdltnis

Isotopenverhdltnis, korrigiert iiber Nd-142 (nur fiir
Neodym~Isotope),

Isotopenverhdltnis in der Indikatorlbsung,
Isotopenverhdltnis in der Mischung der Proben- und
Indikatorldsung,

Isotopenverhdltnis in der verdiinnten Brennstoffldsung
(Probenlssung),

Verhdltnis spezifischer Alpha-Aktivitédten,

Selbstabsorption
16 -Fehler, %,

"~ Absorptionsquerschnitt fiir das Nuklid (z), barn,

Spaltquerschnitt fiir das Nuklid (z), barn,

Wirkungsquerschnitt fiir die (n,y)-Reaktion, barn,

MefRzeit, min oder sec,

Zeitspanne zwischen Eichung der reinen Standardl&sung
durch den Hersteller und der. Herstellung der Eichprobe,
sec,

Zeitspanne zwischen Herstellung der Eichprobe und dem
MeBzeitpunkt derselben, sec,
Halbwertszeit

Bestrahlungszeit, sec,
Umrechnungsfaktor der Impulsrate in Aktivitdtseinheiten,
/uCi/Ipm,

Volumen der konzentrierten Brennstoffldsung, die zur
Herstellung von 2%0 g verdinnter Brennstoffldsung
bendtigt wird, cm”,

Volumen der auf Mefbdnder aufzutragenden Probenldsung
flir die Massenspektrometrie, ul,

Berechnetes Volumen der Verdiinnungsldsung (8-molare-
Salpetersiure), cm3,

Volumen des zur Messung der Gesamt-Alpha-Zdhlrate ver-
wendeten aliquoten Teils einer Probenldsung, ul,

Menge der Indikatorldsung, g,

Menge der Probenldsung, g,

Zeichen filir Spaltproduktnuklid

- Spaltausbeute, %,

gemittelte Spaltausbeute, %,
Zeichen filir ein schweres spaltbares Nuklid,

Zerfallsrate, Zerfille/sec.
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