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Jahresbericht 1971

des Projektes Spaltstoffflufkontrolle

Einfiihrung

D. Gupta, TASR

Die Ereignisse im Jahre 1971 im Zusammenhang mit dem Vertrag iiber Nicht-
verbreitung von Kernwaffen (NV-Vertrag) leiteten eine Wende in den weiteren
£

ktes S fluBkontrolle ein, Diese Wende zeigte

F+E.-Arbeiten des Projektes Spaltstof
sich durch eine Verlagerung der Betonung von der Demonstration auf eine
praxisorientierte Erprobung der entwickelten Methoden und MaBnahmen. Etwa

ein Jahr nach dem Inkrafttreten des Vertrages verabschiedete im Mirz 1971

der Gouverneursrat der Internationalen Atomenergie-Organisation (TAED)

das Modellabkommen {iber Sicherheitskontrolle zwischen der TAEQ und einem

Staat im Zusammenhang mit dem NV-Vertrag /1/, /2/. Kurz danach begannen

die Diskussionen zwischen der IAEQ und den einzelnen Staaten iUber die
Verwirklichung der in /1/ festgelegten Grundziige des Uberwachungssystems.

Im Hovember 1971 begann die erste Verhandlungsrunde zwischen Euratom und der
IAEO iiber eine geeignete gemeinsame Uberwachung des spaltbaren Materials

in nichtatomaren Mitgliedsstaaten der Gemeinschaft. Es ist hier zu erwihnen,
daB die im Rahmen des Projektes entwickelten Cedanken in ihren Grundziigen zum
groBien Teil von dem neuen Uberwachungssystem der IAEO iibernommen worden sind.
So wurde in /1/ als Ziel des neuen Uberwachungssystems die rechtzeitige Ent-
deckung der Abzweigung signifikanter Mengen nuklearen Materials aus fried-
lichen nuklearen Tidtigkeiten zur Herstellung von Kernwaffen oder sonstigen
Kernsprengkdrpern festgesetzt. Zur Erreichung dieses Zieles sollen die }Mengen-
bilanz als grundlegende UberwachungsmaBnahme und die dichte Urhiillung
(Containment) sowie Beobachtung (Surveillance) als wichtigste Ergidnzungs-—
mafnahmen dienen. Bei der Durchfiihrung dieser MaBnahmen soll die IAEO

den technologischen Entwicklungen auf diesem Gebiet voll Rechnung
und bestrebt sein, das System kostenoptimal zu gestalten und soweit wie

mdglich das Prinzip der effektiven SpaltstofffluBkontrolle an einigen

zum Druck eingereicht 25.8.1972
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strategischen Punkten mittels Instrumenten und anderen Techniken operativ
anzuwenden. Auch das Verfahren filir die Wahrnehmung der verschiedenen Uber-
wachungstidtigkeiten durch die IAEO #hnelt demjenigen, das in einigen
Referenzfillen /3/ vom Projekt aufgezeichnet worden war. Danach sind vier
Schritte vorgesehen a) Bereitstellung von Anlagedaten, b) Erstellung eines
Protokollsystems fiir die Anlagen, c¢) Berichterstattungssystem durch das

nationale (oder regionale) System und d) Inspektionen.

Die internationale Anerkennung und Aufnahme durch die TAEO der bis ins
einzelne gehenden Detail-MaBnahmen des vom Projekt ausgearbeiteten Systems
liegt teilweise daran, daB von Anfang an (1967) eine enge Zusammenarbeit
zwischen der IAEO und dem Projekt aufgebaut wurde. Ein groBer Teil liegt
jedoch daran, daR die im Projekt entwickelten Gedanken, Methoden und In-
Referenzfillen mit industrienahen Daten sowie unter betriebs-
nahen Bedingungen demonstriert werden konnten. Eine anschlieBende Analyse
zeigt deutlich, daB gerade die Demonstration der Durchfiihrbarkeit die Auf-
nahme des Karlsruher Systems bei der TAEO maBgeblich beeinfluBt hat. Z.B.
konnte gezeigt werden, daB mit Hilfe von Instrumenten eine Erfassung des

Spaltstoffes in fertigen v8llig zugeschweiBten Brennstiben am Ende einer

Fabrikationslinie d.h. an einem strategischen Punkt mdglich ist. Weiter-
hin zeigten die Referenzstudien /3/, daB nur wenige Anlagedaten - die zum

groften Teil sowieso verdffentlicht werden - fiir die Festlegung von strate-
gischen Punkten, Mengenbilanzzonen und Routine-Inspektionstitigkeiten er-
forderlich sind, und da8 ein {iberwachungsgerechtes Protokollsystem in den
meisten Fdllen in Anlehnung an betriebseigene Material-Buchfiihrungssysteme
aufgebaut werden kann. SchlieBlich ergaben die bis 1971 durchgefiihrten

5 Iﬁtegralen Experimente in bestehenden Kernanlagen u.a., daB die Koutine-
Inspektionstitigkeiten fiir die drei MaBnahmen mit realistischem Aufwand

und ohne nennenswerte Behinderung des normalen Betriebes vorgenommen

werden kdnnen.

Da nach dem Inkrafttreten des neuen IAEO-{berwachungssystems die weitere
Demonstration nicht mehr erforderlich war, muBten Ziel und Titigkeiten
des Projektes einen Schritt weiter neu bestimmt werden. Dies leitete

die zweite
Nach Ratifikation des NV-Vertrages iibernimmt jeder Nichtkernwaffenstaat

die Verpflichtung, geeignete MaBnahmen zur Verhinderung einer Abzweigung
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(Artikel 3 des WV-Vertrages) nuklearer Materialien zu treffen. Internationale
Kontrollen (TAEO, Euratom) kdnnen sich notwendigerweise nur auf die Ent-
deckung der Abzwelgung von spaltbarem Material, wenn sie einmal erfolgt ist,
beziehen. Hauptsidchliches Hilfsmittel zur Entdeckung einer Abzweigung nuklea-
ren Materials ist, wie schon erwidhnt, die Einfiihrung eines Bilanzierungssystems.
Dagegen erfordern priventive MaBnahmen im allgemeinen und MaBnahmen zur
physischen Sicherheit (physical protection) nuklearen Materials im besonderen
gesetzgeberische und hoheitliche Vollmachten, die internationale Institutionen
so nicht haben. AuBferdem wird es im Zusammenhang mit dem Verifikations-
abkormen Euratom/IARO erforderlich sein, alle nuklearen Materialien

durch hinreichend genaue Messungen zu erfassen. Jedoch kann Euratom die
Verwendung von bestimmten, diesen Anforderungen entsprechenden MeRsystemen
nicht anordnen, ‘'da sie nach allgemeinen verwaltungsrechtlichen Grundsitzen

Mittel vorschreiben karnn'' (Zitat aus einem

i

T 1. 4
t aber die

11Cil

)

nur das Ziel,

e
Gutachten des BMBW).

-

Obwohl die Grundziige des neuen IAEO Uberwachungssystems festgelegt worden
waren, bedarf deren Ubertragung in bestehende bzw. neu zu bauende Kernanlagen
einer sorgfdltigen Anpassung an die betrieblichen Gegebenheiten. Eine wesent-
liche Bedingung fiir die Aufnahme des Systems war die Nicht-Behinderung des

normalen betrieblichen Ablaufes einer Kernanlage.

Unter Beriicksichtigung dieser Cegebenheiten werden in der zweiten Phase
des Projektes, die voraussichtlich bis zum Ende des vierten Atomprogramms

dauern wird, u.a. folgende Dereiche aufgenommen:

a) Entwicklung bzw. Automatisierung von speziellen Instrumenten fiir
spezifische Kernanlagen. Dazu gehlren u.a. Automatisierung und
Vereinfachung von MeBverfahren fiir Massenspektrometrie, Rintgen-
fluoreszenz, Emissionspektroskopie; Entwicklung von Methoden zur
Messung spaltbarer Materialien in fertigen unbestrahlten Brennelementen

und in AbfallstrOmen in Fabrikations- und Aufarbeitungsanlagen.

b) Spezielle Arbeiten zur Eingangsbestimmung nuklearen Materials in

Wiederaufarbeitungsanlagen (Eingangsueftank, Korrelationen usw.)

c) Durchfilhren von Interlaboratoriumstests, um die unter Industrie-
bedingungen erreichbaren MeRgenauigkeiten von einigen bestimmten, fiir

die Uberwachung relevanten MeBmethoden festzustellen



d) Durchfiihren von integralen Experimenten in Kernanlagen, dabei auch in
Leistungsreaktoren, zur Erzeugung von prozeBnahen Daten fiir eine

betriebsorientierte Uberwachung

e) Systemanalytische Untersuchungen u.a. iiber

i) Ausarbeitung von Materialerfassungs- und Berichterstattungssystemen
und gegebenenfalls Erarbeitung von geeigneten MeRsystemen fiir ver-—

schiedene Anlagetypen

ii) Analyse der notwendigen Containment—-, Surveillance- und Spalt-

stoffschutzmaBnahmen fiir Spaltmaterialien widhrend der Verarbeitung

und des Tran

iii) Systemanalytische Optimalisierung von Normen, Regeln und Inspek-

tionsaufwand

iv) Gesamtoptimierung des Uberwachungssystems durch ein iteratives
Verfahren unter LEinschluB inhdrenter Eigenschaften des Brenn-

stoffzyklus.

Diese Tdtigkeiten erfordern eine weitere Intensivierung der Zusammenar-
beit mit den Betreibern der Kernanlagen, Regierungsstellen und internatio-

nalen Organisationen.

Die bisher ausgefiihrten Arbeiten des Projektes fanden eine weite
Resonanz in der internationalen Fachwelt. Bei dem letzten Integralen
Experiment in der Wiederaufarbeitungsanlage Eurochemic (Mol-III)

(s. Kapitel 5.2) HuBerten 5 nationale und 2 internationale Organisationen
den Wunsch, bei der Planung, Durchfilhrung und Auswertung aktiv mitzu-
wirken. Nach erfolgreicher Beendigung dieses Experimentes wurde das
Projekt von mehreren Regierungsstellen sowie von der IAEO und Euratom
gebeten, einen weiteren Interlaboratoriumstest unter Einbeziehung nam-
hafter Laboratorien federfiihrend durchzufiihren. 23 Laboratorien aus 12
Lidndern haben sich bereiterkldrt, an diesem Test teilzunehmen. Die vom
Projekt entwickelten Instrumente, wie Kalorimeter, Bleipilespektrometer,

Rontgenfluoreszenz, fanden groBes Interesse in Léndern wie Frankreich,
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Grofbritannien, Japan, Indien und USA. Es gibt Anzeichen dafiir, daB

in einigen dieser Linder die Absicht besteht, #Zhnliche Instrumente fiir

den gleichen Zweck einzusetzen. In mehreren nationalen und internationalen
Tagungen (IAEO-Arbeitsausschiisse, INMM, ANS, Kansas City-Tagungen in USA,
Spezialisten-Tagungen in Ispra/Italien, 4. ICPUAE Genf - s. Kapitel 7)

wurden Mitglieder des Projektes eingeladen, iiber Fortschritte und Tdtigkeiten
des Projektes vorzutragen bzw. bei den Beratungen mitzuwirken. Mehrere
Staaten zelgten ein positives Interesse, bel Gestaltung und Aufbau ihrer
nationalen Uberwachungssysteme sowie bei der Planung der dazugehdrigen
F.+E.-Arbeiten die Gedanken des Projektes soweit wie miglich mitzube-
riicksichtigen., Zu diesem Zweck wurde ein Mitglied des Projektes von der
Japanischen Regierung, Universititen und Industriestellen nach Tokio ein-
geladen. In diesem Gebiet verfolgt Japan eine Politik der aggresiven

Die Beteiligung der genannten drei Stellen ist sehr intensiv.

T mra ~hes
FOYSCHNuUng.

oQ

Die Ahnlichkeit zwischen dem japanischen und dem Karlsruher F.+E.-Programm
ist erkennbar. Eine #hnliche Eindladung erfolgte aus Indien, wo ein Vor-
schlag aus dem Projekt iiber eine mdgliche Struktur des nationalen Systems

sowie iiber die F.+E.-Arbeiten weitgehende Zustimmung der Regierung fand.

SchlieBlich ist auf die besonders intensive und fruchtbare Zusammenarbeit
mit den Betreibern von Kernindustrieanlagen im Berichtszeitraum hinzuweisen.
Die Bereitstellung von Unterlagen und Daten sowie die stindige Beratung mit
den Kernanlagenbetreibern hat in mehreren empfindlichen Bereichen wesentlich
zur Entscheidungsfindung und zur Gestaltung welterer Arbeiten beigetragen.
So hat z.B. eine sorgfiltig ausgearbeitete Zusammenstellung betriebsnaher
Daten und Kosten fiir eine Fabrikationsanlage fiir hochangereichertes Uran

zu der Folgerung gefiihrt, daR die Erfordernisse der SpaltstofffluBkontrolle
und des physischen Schutzes des nuklearen Materials nur in einer modifizier-
ten Anlage oder in einem Neubau realisiert werden kdnnen. Die vereinfachten
Kontrollkonzepte fiir Leichtwasserreaktoren kamen hauptsichlich aufgrund

der Anregungen der Reaktorbetreiber zustande. Im Falle natriumgekiihlter
Reaktoren ergab eine #hnliche Untersuchung von seiten der Reaktorhersteller,
daB ein Uberwachungskonzept nicht allein auf statischen bzw. dynamischen
KontrollmaRnahmen aufgebaut werden kann, sondern in einer geeigneten Kombi-
nation beider bestehen muf. Besonders wichtig waren in diesem Zusammenhang
die Ergebnisse der Parameterstudien der Firmen Uranit und Dornier bezliglich

eines mbglichen Uberwachungskonzepts fiir Anreicherungsanlagen, die mit
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Gasultrazentrifugen betrieben werden. Danach kann auch dieses Uberwachungs-
system auf den drei klassischen MaBnahmen aufgebaut werden und bedarf keiner
zusdtzlichen Mafnahmen. Dieser Sachverhalt wurde inzwischen auch in in-
ternationalen Fachgremien anerkannt.

Die erfolgreiche Durchfilhrung integraler Experimente und Interlabtests

war zum groBten Teil nur durch das grofzligige Entgegenkommen der An-
lagebetreiber, in dem sie sowohl ihre Anlagen zu diesem Zweck zur Ver-
flipung gestellt haben, als auch in vielen Fdllen personelle Hilfestellung

leisteten, mdglich.

1

! weicht von dem des Vorjahres

al htes 19

Der formale Aufbau des Jahresberic

~J

ab. Die Gliederung wurde eng an diejenige des Forschungs— und Ehtwicklungs—
programmes angelehnt und erleichtert dadurch das Auffinden der entsprechenden

Korrelationen.



/1/

2/
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1. Systemanalyse

1.0 Allgemeine Vorbemerkungen

Nach wie vor bilden die systemanalytischen Tdtigkeiten des Projektes,

die im IASR wahrgenommen werden, einen der Schwerpunkte der Projektar-
beiten. 1971 wurden die Optimierungsmethoden fiir die Uberwachung in einem
Zyklus weiter ausgebaut und neue Methoden fiir die Quantifizierung ver-
schiedener Uberwachungsparameter entwickelt. Die Analyse und Auswertung
von historischen Daten iiber nicht erfaBbare Spaltstoffmengen (in englisch
MUF: Material Unaccounted For) lieferten wertvolle Informationen iiber
die Anwendbarkeit und Grenzen der statistischen Aussageverfahren. Auch
die schon entwickelten entscheidungstheoretischen Modelle und deren
Demonstration in Referenzfillen fiir die Anwendung in verschiedenen Ge-
bieten der Uberwachung erweckte langsam das Interesse der internationalen
Organisationen, so daf z.B. auf Anregung der IAEO die ersten Gespriche
tiber eine mdgliche Zusammenarbeit zwischen dem Projekt und der IAEQ

zustande kamen.

In einem Invited Paper zur Genfer Konferenz iiber die Rolle der Systemanalyse
in der Sicherheitskontrolle wurde erstmalig ein Versuch unternommen, die
einzelnen Elemente, die fiir die Systemaﬁalyse von Bedeutung sind, logisch

in ein Gesamtbild einzuordnen und ein integriertes THtigkeitsfeld aufzu-
zeichnen. (Abb. 1.0/1). Auf eine detaillierte Beschreibung auf S. 5 bis 8

der Ref, /1/ sei hingewiesen.

In einem anderen Invited Paper /2/ zum internationalen Symposium iiber
zerstSrungsfreie MePmethoden und Identifikationstechniken wurden die
Bedingungen, die eine zerstSrungsfreie Methode aus der Sicht der System-
analyse erfiillen sollte, analysiert. Ein vereinfachtes Uberwachungsschema

im nuklearen Brennstoffzyklus wurde in /3/ diskutiert.

Im folgenden sind die einzelnen Bereiche ausfiihrlicher behandelt.
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1.1 Allgemeine Untersuchungen zum Uberwachungsaufwand

1.1.1 Brennstoffzyklusbetrachtungen /4/

In Fortfilhrung der im Jahr 1970 durchgefiihrten Brennstoff-Rechnungen
wurde ein idealisierter Bremnstoffzyklus betrachtet, der gegeniiber

denm friiher betrachteten Zyklus um eine Pu-Farikationsanlage mit an-
geschlossenem Pu-Brennelementlager erwéitert worden war (Abb. 1.1.1/1).
Dabei lag der Schwerpunkt dieser Arbeit darim, zu untersuchen, welche
Mafnahmen eine Reduktion des Uberwachungsaufwandes ohne gleichzeitige
Minderung der Wirksamkeit der Uberwachung ermdglichen: Verwendung von

von Is

Shipper—Receiver—Korrelationen sowie Verwendung
Verwendung historischer Daten iber Mefgenaulgkeiten und MUF-Werte; Durch-
sichtigkeit des Informationssvtems. Es wurde gezeigt, daB der Einsatz dieser
MaBnahmen den Uberwachungsaufwand um 35 7 senken kann, wobei der Verwendung
der Shipper—Receiver—Xorrelationen — was heute schon Routine ist - der

groBte Anteil zukommt.

1.1.2 Quantifizierung der im INF/CIRC/153 der IAEA angegebenen Kriterien /e/

Eé ist eine der wichtigsten Aufgaben der systemanalytischen Untersuchungen.
im Rahmen der Spaltstoffiiberwachung, iiberwachungsrelevante Zusammenhinge
und Begriffe, die nicht ohne weiteres quantitativ angebbar sind, zu quanti-
fizieren. Ein Beispiel dafiir sind die im Modellabkommen INFCIRC/153 der
IAEOQ angegebenen Kriterien zur Verringerung des maximalen Inspektionsauf-
wandes der IAEQ. Hier besteht die Aufgabe, verbal vorgegebene Kriterien wie
Internationalitidt des Bremnstoffzyklus, Zuginglichkeit des Materials und
dhnliche mehr, in Zahlen, d.h. prozentuelle Reduktionen des maximalen In-
spektionsaufwandes umzusetzen (dér maximale Inspektionsaufwand ist fiir die
verschiedenen Anlagen des Brennstoffiyklus ebenfalls im IAEO-Dokument

INFCIRC/153 festgelegt).
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Abb. 1.1.2/1: Characteristics of fissile material influencing its non-divertibility (u)
(In the case of two numbers for the same cycle, 1 is for U and 2 for Pu,)
Excepting system 1,2

o

Point I K 10~V

Syste Conv, | Reactor |Fabr. |Repr.|Enrich.| (0£I%10 [(0%K£10)|(0€10-V410)| I |0.5 K | 0,8(10-V) | u
0 + 10 10 10 10 5 8 23 1
1 X 0 2 10 0 1 8 9 0.39
2 X 10 2 10 10 1 8 19 0.82
3 X, (HWR) 5 2 10 5 i 8 1 0.61
L X 0 2 0 0 1 0 1 0.0k43
5 X (LWR) 10 2 0 10 1 0 11 0.48
6 X X 0 L 0 2 0 2 2 0.086
T X, 5 5 10 5 1 8 14 0,61
8 X X (HWR) X 0 0 0 1 0 1 0,043
9 x X (LWR) X 10 6 10 10 3 8 21 0.91
10 5 P 0 5 1 0 6 .26
11 X X (LWR) X X 10 N 5 10 2 N 16 0.69
12 5 2 0 5 1 0 6 0,26
13 x* X (LWR) X X 0 h 0 0 2 0 2 0.086
14 5 P 0 5 1 0 6 0,26
15 X X (LWR) X X 10 8 10 10 Iy 8 12 0.52
16 2 8 0 2 L 0 6 0,26
17 0 10 0 0 5 0 5 0.22
18 X X (LWR) x| X X 0 10 0 ol 5 0 5 0.22

+ - * *

X Supplied or recovered amounts of U not known, International interdependence
Correlation in the cycle
Accessibility of material

Non-divertibility

X Supplied or recovered amounts of U known independently.

= <R H
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Die fiir diese Aufgabe entwickelte Methode basiert auf einem mit
Wichtungsfaktoren versehenen Punktverteilungssystem, das hdufig fiir
dhnliche Entscheidungsprozesse angewendet wird. Dabei ist die Punktezahl,
die eine Einzelperson einem bestimmten Fall zuordnet, natiirlich bis zu
einem gewissen Grade subjektiv; es ist daher die Idee, mehrere Einzel-
personen unabhingig voneinander den verschiedenen Fillen Punkte zuordnen

zu lassen, um so den Grad der Subjektivitdt zu verringern. In Abb., 1.1.2/1
ist ein Beispiel fiir ein solches Punkteverteilungs—-System fiir verschiedene
Brennstoffzyklen gegeben. Ein weiteres System wurde zur Erfassung der Effek-
tivitit eines nationalen Uberwachungssystems erstellt, da die beiden grofen
Kategorien Brennstoffzyklus und nationales Uberwachungssystem zusammen den

Grad der Reduktion des maximalen Inspektionsaufwandes der IAEQ bestimmen.

1.1.3 Anwendung der Entscheidungstheorie auf Probleme der
SpaltstofffluBkontrolle /9/, /10/

Die schon seit drei Jahren in Zusammenarbeit mit der Universitit Karlsruhe
betriebenen Studien zur Anwendung der mathematischen Spiel- und Entscheidungs-
theorie wurden intensiviert; es wurden frilher entworfene Modelle erweitert
/9/, weitere Probleme angegriffen (wie z.B. das Problem der relativen Be-
deutung strategischer Bereiche fiir die Uberwachung des spaltbaren Materials),
und es wurde ein zusammenfassender Bericht iber die MSglichkeiten und di
Grenzen der Anwendbarkeit der Theorie auf Probleme der Spaltstoffiiberwachung

gegeben /10/. : .

Eine Klasse von Modellen behandelt die folgende Fragestellung: Es wird eine
Folge von Inventurperioden von variabler zeitlicher Linge betrachtet und es
wird angenormen, daf mit Hilfe einer Inventur eine Materialbilanz zu einem
Zeitpunkt, der dem Anlagenbetreiber vorher nicht bekannt ist, geschlossen
werden kann. Es wird weiter angenommen, daB es genliigt, eine illegale Aktion Tt
Zeiteinheiten nach dem Beginn der illegalen Aktion zu entdecken. Findet die
Inventur weniger als 1 Zeiteinheiten nach dem Beginn der illegalen Aktion
statt, so hat der Betreiber verloren, anderenfalls hat er gewonnen. Die
Menge der mdglichen Strategien des Betreibers ist gegeben durch die Menge

der Mdglichkeiten, den Zeitpunkt des Beginnes der illegalen Aktion zu wihlen;

die Menge der mdglichen Strategien des Inspektors ist gegeben durch die Menge
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Abb. 1.1.3/1: Probabilities of detection in the generalized model for safe-

guards by means of inventory taking where
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Lyn:
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= gﬁ—-(positive integer)
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J =geg+n (z,n positive integers,n<g)

number of inspectors

nurber of areas in the plant

gek=orem+yr (ar,yz positive integers,yz<m)

probability of detection for area p(y=1,...,m)
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Parameter Input Output
Number of batches per year 168 1200
Number of batches to be
falsified by the operator 9 7

e e T 1) 2)
Cost per analysis / DM / 1000 Loo
Anount assumed to be
diverted per batch / kg Pu_/ 1.1 1.5

1)

o

Abb. 1.1.3/2a: Numerical example for the problem of the relative importance

of strategic points. 1800 kg Pu input per year; 10 kg Pu assumed

to be diverted per year

L)Mass spectrometrical and chemical analysis

K/ oM/ K, k2 P, N p’

10 10 25 0.43 0.1k 0.2k6
510" 50 125 0.9k 0.53 0.361
10-10" 100 250 0.9995 0.80 0. hhk

Abb., 1.1.3/2b: Probabilities of detection for different budget values K for the

numerical example given in table 3a
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der Moglichkeiten, die Zeitpunkte des Beginnes der Inventuren zu wihlen.

Im am weitesten entwickelten Modell /9/ wird ein endliches Zeitintervall T
betrachtet; der Etat des Inspektors erlaubt hiéchstens J Inventuren in diesem
Zeitintervall. Die Inventuren und der Beginn der illegalen Aktion k&nnen

nur zu diskreten Zeitpunkten stattfinden. Eine Inventur fiihrt nur mit einer
Wahrscheinlichkeit [i<l zur Entdeckung einer illegalen Aktion, falls die
Inventur wihrend der Zeit 1 der illegalen Aktion stattfindet. Die Minimax-
Strategien fiir den Inspektor und fiir den Betreiber sowie die Entdeckungs-

wahrscheinlichkeit werden als Funktiomen von I und J angegeben.

Dieses Modell wurde erweitert auf den Fall, daB eine Anlage aus m Teilanlagen
besteht, in denen unabhingig Inventuren durchgefiihrt werden konnen. Die Ent-

deckungswahrscheinlichkeiten fiir die Fille, fiir die L¥sungen angegeben werden

konnten, sind in Abb. 1.1.3/1 aufgefiihrt.

In einem zusammenfassenden Bericht /10/wurde die grundsitzliche Problematik
der Anwendbarkeit der mathematischen Spiel- und Entscheidungstheorie auf
Probleme der Spaltstoffiiberwachung diskutiert. Dabei wurde im ersten Teil
zuerst die Frage analysiert, ob Zweipersonen-Nichtnullsummen-Spiele ocder
Zweipersonen-Nullsummen-Spiele die Situation besser beschreiben; es wurden
Argumente dafiir gegeben, daR zur Behandlung des Problems der Optimierung

des Inspektionsaufwandes die zweite Klasse von Spielen besser geeignet sei.

Anhand des Problems der relativen Bedeutung strategischer Bereiche fiir die
Verteilung des Uberwachungsaufwandes wurde die Anwendbarkeit der Theorie
demonstriert. Es wurde gezeigt, welche Parameter das Problem charakterisieren,
und daB in Grenzfidllen die Optimierung des Uberwachungsaufwandes zu sehr an-
schaulichen Relationen £iihrt. Ein Zahlenbeispiel fiir den Fall einer Wieder-

aufarbeitungsanlage ist in Abb. 1.1.,3/2 gegeben.

Im letzten Teil des zusammenfassenden Berichtes wurde ein Uberblick iiber
alle bis dahin entwickelten spieltheoretischen Modelle im Rahmen der Spalt-

stoffiilberwachung gegeben.
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Seit der Fertigstellung des Berichtes/jo/ wurde das Modell fiir das Problem
der relativen Bedeutung strategischer Bereiche dahingehend erweitert, daB die
nichtverschwindenden Fehler der Messungen des Betreibers und des Inspektors

berilicksichtigt wurden.

.
cemaine arsichune von Methoden 11m P
1.2 Allgemeine Untersuch von Methoden und MaBnahmen

1.2.1 Analyse historischer MUF-Daten; Arbeiten zum Problem
der Signifikanz des MUF /57, 16/

Da die Materialbilanz als eine der wichtigsten UberwachungsmaBnahmen
angesehen werden kann, und da weiterhin die Materialbilanz in der Er-
stellung des MUF ("Material Unaccounted For': Fehlbetrag in der Material-
bilanz nach einer abschlieBenden Inventur) gipfelt, kommt der Analyse der
moglichen Komponenten des MUF sowie der Analyse der Aussagemdglichkeiten

des Inspektors eine zentrale Bedeutung zu.

Im Falle, daB keine Entwendung spaltbaren Materials vorliegt, kann ein nicht

verschwindender Fehlbetrag in der Bilanz verursacht werden durch

(i) zuverfillige und systematische Fehler bei den zur Erstellung der

Materialbilanz notwendigen Messungen
(ii) ungemessene und nicht meBbare Verluste sowie nicht erfaBtes Inventar.

Wihrend die experimentelle Erfassung aller MUF—Komponenten Gegenstand fritherer
integraler Experimente war, wurde im Jahr 1971 der Versuch gemacht, theoretisch
mit Hilfe einer Sammlung historischer MUF-Werte Aussagen ﬁbér die GrdBenord-
nung und die Verteilung der Verluste sowie des nicht erfaften Inventars zu

erhalten.

Gegenstand der detaillierten theoretischen Analyse /5/ der 200 aus amerika-
nischen, englischen und deutschen Quellen verfiligharen MUF-Werte waren die

Fragen

(i) ob die MUF-Werte schon allein durch (im wesentlichen systematische)

MeBfehler erklirt werden kOnnen und



_ig_

Absolute MUF

No of cases ~—>
IS
l

7
2 -
0 / / |
-35 -1.5 05 25 45 65 85
MUF (Arbitrary units) _—
/
10
8L Normalised MUF
I
e 6F
0
o
(3]
o 4f
z
2 =
O / / 1
-3 -1 1 3 5

MUF / Feed (%) e

Abb.121/1 Histograms of Absolute and Normalised values

of MUF in a reprocessing plant (4)



99,98

999

995
99

95 --

90

75

50

10

Abb.1.2.1/2 Nomograph fiir die Gleichung p:¢(4%4— “Use )

-0Z~



Abb.1.21/3

Nomograph fur die Gleichung

Y=U1-¢~X

-iZ-



=20

(ii) wenn schon ein nicht durch MeBfehler erklidrbarer Rest bleibt (wie
es tatsichlich der Fall ist), ob statistische Aussagen {iber diesen
Rest bezliglich der absoluten MUF Werte oder besser bezliglich der
auf die Gesamteingangsmenge einer Anlage normierten MUF-Werte zu

machen sind.

Die Analyse zeigte, daB ein groBer Teil der verfiigharen MUF-Daten durch
systematische MeRfehler zu erklidren ist, daB jedoch eine Vielzahl anderer
Faktoren zufidlligen und systematischen Ursprungs zu den MUF-Daten bei-

tragen kdnnen., Dabei kdnnen anlagespezifische Daten einer Normalverteilung
gehorchen. Abb. 1.2.1/1 ist ein Beispiel dafiir, daB der auf die Gesamteingangs-
menge normierte MUF-Wert eher einer Normalverteilung gehorcht als der absolute

MUF-Wert,

Ausgehend von den Ergebnissen dieser Untersuchung wurde eine Arbeit /6/
durchgefiihrt, in der gezeigt wurde, wie der Inspektor am Ende einer Inventur-
periode mit Hilfe seiner Vorinformation iliber Fehlerbeitrige und mittlere Ver-
luste sowie verborgenes Inventar eine Aussage dariiber machen kann, ob der rea-
lisierte MUF-Wert signifikant ist oder nicht, d.h. ob der Wert auf eine illegale
Entwendung spaltbaren Materials hindeutet oder nicht. Da die Qualitdt

der Aussage des Inspektors von statistischen Parametern wie Irrtumswahr-
scheinlichkeit 1. Art o, Irrtumswahrscheinlichkeit 2. Art 8 (gleich eins

minus der Entdeckungswahrscheinlichkeit) sowie der angenommenen potentiellen
Entwendung M abhédngt, da diese Parameter {iberdies a priori schwer festzulegen
sind, wurde die Methode der Nomographen gew#hlt, um die Relationen zwischen
allen relevanten Parametern darzustellen, mit dem Ziel, sinnvolle Bereiche

fiir diese Parameter zu erkennen. Die Abb. 1.2.1/2 und 1.2.1/3 sind ein Bei-
spiel dafiir: wdhrend sich Abb., 1.2.1/3 auf den Fall einer Inventurperiode
bezieht, wird in Abb. 1.2.1/3 oder Zeitraum/Jahr mit einer variablen Zahl

von Inventurperioden betrachtet, wobei o fiir das ganze Jahr gilt und weiter
angenommen wird, daB die Genauigkeit der Inventur sehr viel besser ist als

die Genauigkeit der Durchflufimessungen wihrend der betrachteten Inventurperiode.

1.2.2 Untersuchungen zum Verhalten systematischer Fehler /7/

Als eine der wichtigsten MUF-Komponenten verdienen die systematischen



A

MeRfehler besondere Beachtung, auch von der theoretischen Seite her.

Es wurde verfiigbare Literatur - besonders zum Problem der Fortpflanzung
systematischer Fehler - zusammengetragen, und es wurden die in der Literatur
gefundenen Ansitze zur Beriicksichtigung von systematischen Fehlern, deren
Ursprung unbekannt ist, bei der Erstellung von Konfidenzintervallen weiter-
entwickelt. Diese Untersuchungen werden auch in Zukunft ihrem P

bei den

[

1
watz

systemanalytischen Arbeiten einnehmen.

1.2.3 Anwendung von entscheidunggtheoretischen Untersuchungen auf

Containment-Probleme

Containment-MaBnahmen gehdren neben der Material-Bilanzierung und den

Surveillance-MaBnahmen zu den grundsitzlichen Elementen eines Spaltstoff-
Uberwachungssystems. Daher erhebt sich die Frage, ob sich die Wirksamkeit
von Containment-Mafinahmen nicht in #hnlicher Weise quantifizieren 138t wie

z.B. bei der Materialbilanzierung.

Im Rahmen dieser allgemeinen Fragestellung wurde ein spezielles Problem be-
handelt:Es wird ein Plutonium-Lager betrachtet, in dem sich n, Birdcages mit
Plutonium befinden, die auf n, Schrinke verteilt sind. Die Schrinke und Bird-
cages sind versiegelt; die Filschung eines Siegels wird bei einer Uberpriifung

des Siegels mit Wahrscheinlichkeit I, entdeckt. Es wird nun angenommen, daf

i
das Lager J-mal im Jahr inspiziert wird; wihrend einer Inspektion werden alle

niVSchranksiegel und k der n, Birdcage-siegei iberpriift.
Zwel Fragen stellen sich in diesem Zusammenhang;

- Wie sollen sich die Zahl der Inspektionen pro Jahr J und
die Zahl der zu inspizierenden Birdcages k pro Besuch
zueinandervverhalten, wenn der gesamte Kontrollaufwand K

pro Jahr vorgegeben ist?
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- Wie groR ist der notwendige Kontrollaufwand pro Jahr?

Zur Beantwortung der zweiten Frage ist es notwendig, eine kritische Zeit

1 (die Zeit, die der Betreiber braucht, um die Siegel zu filschen und

das Plutonium zu entwenden uhd zu verwerten) sowie eine geforderte Ge-
samtentdeckungswahrscheinlichkeit (oder alternativ Auszahlungsparameter)
vorzugeben. Dann 148t sich die genannte Problemstellung mit Hilfe von all-

gemeineren, friiher entwickelten entscheidungstheoretischen Modellen behandeln /11/,
Da in die Fragestellung eine grofe Zahl von Parametern eingehen (Material-

kosten, Kontrollzeiten etc.), ist es schwierig, allgemeine Aussagen zu machen.

. . . e . . .
Es liegen erste Parameterstudien vor; ein ausflihrlicher Bericht 1

1.2.4 Anwendung von Simulationsmodellen auf Probleme

der SpaltstofffluBkontrolle (Fabrikationsanlage)

Im Rahmen des Vertrages mit der IAEO zur Entwicklung von Uberwachungs-
mafnahmen in einer Fabrikationsanlage wurde ein mathematisches Modell

des Spaltstoffflusses in einer solchen Anlage entwickelt.

Die Anlage wurde in 3 fiir die SpaltstofffluBkontrolle relevante Material-
bilanzzonen, nidmlich Lagerbereich, Produktionsbereich und analytischen
Bereich, aufgeteilt. Uberwacht man diese Bereiche getrennt voneinander,
so kommt man zu ausreichender Kontrolle, ohne den ProzeRablauf unndtig

zu behindern.

An Hand des entwickelten mathematischen Modells ist es mdglich, den
Materialfluf innerhalb der Anlage bei Routinebetrieb zu simulieren und
Parameterstudien durchzufiihren, bei denen im Monte-Carlo-Verfahren

der EinfluB von Anderungen verschiedener Prozefigrdfien auf den Gesamtver-
lauf von Kampagnen untersucht werden kann. Abb. 1.2.4/1 zeigt schematisch
die Verkniipfung zweier Einheiten, wie etwa Pulvervorbereitung und Tabletten-
herstellung, in der Anlage. Abb. 1.2.4/2 zeigt typische Variationen, wie

sie mit dem Modell berechnet werden.
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‘Abb. 1.2.4/1  Materialstrome in der Pu- Fabrikationsanlage

Damit ist es mdglich herauszufinden, welche Parameter den grdBten EinfluB
auf den ProzeRablauf haben und fiir die Entdeckung einer etwaigen Abzweigung

von Bedeutung sind,

Im Zusammenhang mit diesen Arbeiten und ebenso wie bei diesen in enger
Zusammenarbeit mit der Fa. ALKEM wurde fiir die Reaktortagung 197) eine
Arbeit iiber den “ProzeRrechnereinsatz in hochmechanisierten Brennstab-
fertigungen' verfaBt /12/. Diese Arbeit zeigt, wie bei der Brennstab-

fertigung in einer automatisierten Linie ein Rechner sinnvoll und wirt-
schaftlich einsetzbar ist, und daB Simulationsverfahren eine notwendige
Voraussetzung dafiir sind, eine automatische Datenerfassung und Prozef-

steuerung nach bestimmten Kriterien zu optimieren.
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Die Arbeiten am Modell einer Fabrikationsanlage wurden weiter fortge-
setzt., Es wurde dabei zundchst an das Simulations-Programm ein Plot-
Programm angeschlossen, das es erlaubt, die berechneten Ergebnisse in
graphischer Form vom Computer ausgeben zu lassen. Sodann wurden Parameter-—
variationen nicht mehr nur statisch (feste Werte fiir jeweils eine Kampagne,
Variation von Kampagne zu Kampagne im Monte-Carlo-Verfahren), sondern

auch dynamisch (Variation verschiedener Parameter als Funktion der Zeit
imnerhalb jeder Kampagne, zusdtzliche Studien iiber den Verlauf bei mehreren
Kampagnen) vorgenommen. Abb, 1.2.4/3 zeigt ein Beispiel einer solchen
Variationsreihe. Die einzelnen durchgezogenen Linien geben jeweils Fille
wieder, filir die die Menge des pro Tag in die Anlage gehenden Materials zu
Beginn der Kampagne eingestellt wird und dann fiir den Verlauf der Kampagne

fest bleibt.

Der schraffierte Bereich umfaBt die Fidlle, fiir die die Menge des pro Tag

in die Anlage gehenden Materials jeden Tag neu eingestell wird. Die Figur
gibt die Schwankung des Inventars der ersten Einheit als Funktion der Zeit
wieder; dadurch, daf bei der tdglich neuen Einstellung die Schwankungen

sich herausmitteln kdnnen, ist in diesem Fall der Schwankungsbereich wesent-
lich kleiner als im ersten Fall, wo die in die Anlage gehende Materialmenge

nur zu Beginn der Kampagne eingestellt wird,

AuBerdem wurde auch der EinfluB einer gleichzeitigen Variation mehrerer
Parameter untersucht. Die Eingaﬁgs— und Produktlager wurden in das Bilanzie-
rungssystem mit aufgenommen, und auch der Riicklauf des wiederaufgearbeiteten
Materials wurde beriicksichtigt. AuBerdem wurde die Beschreibung der Zwischen-
lager in den einzelnen Produktionseinheiten (s. Abb. 1.2.4/1) erheblich

verbessert.,

Zusdtzlich zu den schon untersuchten mdglichen Abweichungen aus dem Material-
fluB wurden mSgliche Abzweigungen aus dem Inventar untersucht. Es erwies sich,
daB nicht nur der Hold-up der einzelnen Bereiche eine Funktion der variierten

A

Prozefparameter ist, sondern ebenso die gemessenen Arbeitskapazititen,

Die Arbeiten sind noch nicht abgeschlossen, mufiten aber aus Termingriinden

vorerst verschoben werden. Ein Bericht ist fiir 1972 vorgesehen,
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1.3 Korrelationen im Brennstoffzvklus

Unter dem Stichwort Korrelationen definiert man im Rahmen dieser system—
analytischen Studien die inherenten Beziehungen von Informationen und Maf-
nahmen, die an einem oder geographisch verschiedenen Punkten im Brennstoff-
zyklus erzeugt bzw. angewendet werden. Diese Korrelationen kdnnen oft eine
erhebliche Reduktion des Uberwachungsaufwandes ohne EinbuBe der Aussage-

raft des Uberwachungssystems bewirken.
In diesem Sinne wurden 3 verschiedene Arten von Korrelationen untersucht:

A) Isotopenkorrelationen
B) Absender/Empfinger-Differenz (SRD)

C) Zusammenwirken zwischen Versiegelungstechnik
und Messung

Zu A) Die Isotopenverteilungen von Spaltstofffliissen, die fiir die
Bilanzierung einzelner Kernanlagen herangezogen werden, k&nnen
als wichtiges Hilfsmittel zur Entdeckung von Abzweigungen oder
Substitution dienen. Gleichzeitig kann die Konsistenz von er-

zeugten Daten gepriift werden.
Die einzelnen Kernanlagen werden nach der Ursache der Isotopenver—
schickung zwischen ein—- und ausgehenden Spaltstofffllissen eingeteilt

in:

a) Verfahrensbedingte Vermischung (z.B. Wiederaufarbeitungsanlagen,

Fabrikationsanlagen usw.)
b) Trennarbeit (Anreicherungsanlagen) und

Neutronenbestrahlung (Reaktoren)

0
S

Da jede der 3 Ursachen bestimmten physikalischen Gesetzen gehorcht,
konnen Modelle mit empirisch gefundenen Konstanten erstellt werden,
die den Zusammenhang von Ein- und Ausgangsstrdmen einschlieflich deren

Isotopenverteilung beschreiben. Jede unkontrollierte Bewegung, die dem
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Modell nicht einprogrammiert ist, kann damit entdeckt werden.

Besondere Bedeutung haben solche Korrelationen erfahren, die

zwischen Vor- und Nach-Bestrahlungsdaten (Reaktor) erstellt werden

83

.
a v
fonnen (8. Kap. 2,.

Die Absender/Empfianger-Differenz gibt Aufschliisse iiber unkontrollierte
Manipulationen an dem Spaltstoff wihrend eines Transportes von einer
Anlage in die andere. Dabei lassen sich auch systematische Fehler
analysieren, wenn verschiedene Bestimmungsmethoden (z.B. chemische und

kalorimetrische Verfahren) zur Anwendung kommen.

Unter Umstdnden kann man die Verifikation eines bestimmten Spaltstoff-
flusses auf einen Ort beschrinken, wenn die Integritdt des Spaltstoffes
wihrend des Transportes durch geeignete Versiegelungsmafnahmen ge-

wihrlelistet ist.
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Kapitel 2. Zerstbrungsfreie Methoden

2.0 Einfihrung
C. Weitkamp

Wie im ersten Abschnitt dieses Berichts ausfiihrlicher dar-
gestellt, bestand das Ziel des Projektes SpaltstofffluB-
kontrolle zun&dchst darin, zu zeigen, daB ein weltweites
Uberwachungssystem im Prinzip aufgebaut werden und auch
die dazu erforderlichen Instrumente und Methoden bkereit-
gestellt werden k&nnen. Mit der Erreichung dieses Ziels
ist die erste Phase des Projekts abgeschlossen; wesentli-
chen Anteil daran hatten Entwicklung und Bau von Instru-
menten, die zerstbrend oder zerstbrungsfrei Spaltstoff
quantitativ zu bestimmen gestatten und damit die Erstel-

lung und SchlieBung von Materialbilanzen erm&glichen.

Demgegeniiber tritt das Projekt nunmehr in eine zweite
Phase, die durch den Beginn der Implementierung von
Uberwachungssystemen oder -teilsystemen gekennzeichnet

ist. Flr die Arbeiten zur Entwicklung indirekter MeBverfah-
ren bedeutet dieser Ubergang eine stdrkere Orientierung

auf die Anwendungen. Es ist nur scheinbar paradox, daR

die Entwicklung eines Gerdts zum serienreifen Prototyp,

wie sie in Phase I mitunter erforderlich war, fir Phase II
generell und zundchst nicht Ziel des Unterprojektes ist;
vielmehr sollen sowohl vom Prinzip her bekannte als auch
einige neue Methoden unter Beriicksichtigung der betrieblichen
Anforderungen an ein Uberwachungssystem so weit entwickelt
werden, daB ihre M&glichkeiten und Grenzen auch im gegen-
seitigen Vergleich deutlich werden und Spezifikationen

flir eine Serienentwicklung angebbar werden.

Zeitlich f&llt der tbergang von Phase I nach Phase II etwa
in das Jahr 1971. Der Bericht liber die 1971 durchgefiihrten
Arbeiten enthdlt daher Aktivit&ten zu beiden Phasen des
Projekts. Eine genaue Trennung ist im Einzelfall nicht
immer m8glich und wird nicht angestrebt. Eine allgemeine
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Tendenz, die mit diesem Ubergang verbunden ist, liegt in

einer gewissen Verschiebung der Gewichte von den aufwendi-

geren aktiven Methoden hin zu einfacheren Verfahren,

deren Leistungsf&higkeit entweder durch Kombination oder

durch andere geeignete MaBnahmen gesteigert werden kann.

Die einzelnen Arbeitsgebiete sind in dem folgenden Bericht

gegliedert nach

- aktiven Methoden unter Verwendung eines Reaktors
oder Neutronengenerators
(Abschnitte 2.1 bis 2.3),

- aktiven Methoden unter Verwendung einer radiocak-
tiven Neutronenquelle
(Abschnitte 2.4 und 2.5),

- passiven Methoden
{Abschnitt 2.6 bkis 2.12), und

- allgemeinen Arbeiten
(Abschnitt 2.13).

Tabelle 2.0/T

Beteiligung an Arbeiten zu den zerstdrungsfreien Methoden der Spalt-

stofffluBkontrolle im Jahre 1971

Institut Mitarbeiter Kapitel
ALKEM H. BeiBwenger, W. Lins 2.9, 2.1t
D. Schiel, V.W. Schneider 2.12
INTERATOM . Krinninger, E. Ruppert 2.2
Institut fir Kerntechnik, R. Eberle, 2.3, 2.6
Techn. Universitédt W. Krappel, :
Hannover D. Stegemann
Institut flr Neutronen- K. Baumung, K. Bdhnel, 2.2, 2.4,
physik und Reaktortechnik J. Klunker, M. Kilichle 2.5, 2.9,
Kernforschungszentrum 2.
Karlsruhe
Institut filir Angewandte P. Matussek, H. Ottmar, 2.1, 2.6,
Kernphysik, C. Weitkamp, H. Woda 2.7, 2.8,
Kernforschungszentrum 2.11, 2.13

Karlsruhe
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Aus den verschiedenen Vorhaben waren im Jahre 1971 flnf
Institutionen beteiligt, von denen zwei Industrieunter-
nehmen, eins ein Universitdtsinstitut und zwel Institute

des Kérnforschungszentrums sind. Wie aus Tabelle 2.0/I her-
vorgeht, sind viele Arbeiten in Zusammenarbeit zwischen meh-
reren Instituten entstanden. Die Daten zu den einzelnen
Kapiteln dieses Abschnitts gehen auf die in der Tabelle aufge-
filhrten Mitarbeiter zurilick, auch wenn sie als Autor nicht
ausdricklich genannt sind. Die Arbeiten des Instituts fiir
Kerntechnik der Technischen Universitdt Hannover wurden

im Jahre 1971 direkt vom Bundesministerium flr Bildung

und Wissenschaft finanziert. Deshalb werden die 1971 dort
bearbeiteten Vorhaben nur kurz erwdhnt.

Auch in diesem Bericht muBf aus Raumgriinden in den meisten
Fdllen auf wissenschaftliche Vollstdndigkeiten verzichtet
werden; die einzelnen Kapitel enthalten aber Hinweise auf
Originalliteratur, der weiterfiihrende Einzelheiten entnommen
werden konnen, und schliefen vielfach direkt an die
Darstellung im Jahresbericht 1970 anl. Einen gedréngten
Uberblick geben auch die beiden zur 4. Genfer Atomkonferenz

im September 1971 erstellten zusammenfassenden Artike12’3.

2.1 Neutroneneinfang-Gammastrahlung

C. Weitkamp

Die Spektroskopie der nach Neutroneneinfang emittierten Gamma-
strahlung eignet sich zur isotopenspezifischen Bestimmung

von 235U sowie aller spaltbaren Isotope des Plutoniums; wegen
des verhdltnismdBig groBen Aufwands, der mit der Erzeugung
eines geeigneten Neutronenstrahls verknilpft ist, und den
relativ langen Mefzeiten erscheint die Methode aber weniger
fiir den Produktionsbetrieb als fiir den Einsatz in einem

zentralen Laboratorium geeignet.

Ein Schwerpunkt der Arbeiten im Jahre 1971 lag auf den
theoretischen und experimentellen Untersuchungen zur Er-
zeugung eines Strahls nichtthermischer Neutronen, mit denen
die Transparenz des Verfahrens noch gesteigert werden kann.
Diese Neutronen sollen folgende Bedingungen erfilillen:
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- hinreichend hohe Energie (En 2 1 kev),

- hinreichend schmale Energieverteilung
(AE, £ 3 kev),

- hinreichende Intensitdt (FluB ¢n > 10

~ eine mittlere Energie, bei der das Verhdltnis
Einfangquerschnitt : Spaltquerschnitt m&glichst

grofl ist.

5 2 -1

n cm ¢ sec ),

Als mbgliche Quellen fiir die Neutronenerzeugung wurden die
(Y,n)-Reaktion mit Elektronenkremsstrahlung aus einem

45Sc (p,n) ~Reaktionen

Linearbeschleuniger, die 7Li(p,n)- und
mit Protonen aus einem Van-de-Graaff-Generator und verschie-
dene Filter flir Reaktorneutronen betrachtet. Die theoreti-
schen Untersuchungen ergaben, daf die Ausnutzung von-
Linac-Neutronen groBe apparative Schwierigkeiten mit sich
bringt und enormen elektronischen Aufwand erfordert. Deshalb
wurde zundchst auf die praktische Erprobung eines Linear-

beschleunigers verzichtet.

Dagegen wurden am Van-de-Graaff-Beschleuniger auch prak-
tische Versuche unternommen. Es zeigte sich jedoch, daB
verwertbare Resultate nur erzielt werden k&nnen, wenn der
Beschleuniger st&ndig in Grenzbereichen der Intensitédt

und der Energiestabilitdt betrieben wird, die auf die Dauer
zu gewdhrleisten ebenfalls erheblichen Aufwand bedingt.
Beide Methoden kranken letztlich daran, daB aus dem

breiten Neutronenspektrum nur ein kleiner Teil nutzbrin-
gend verwendet werden kann, daBR aber auch alle anderen
Neutronen Einfang-, Streu und besonders Spaltereicgnisse

mit allen nachteiligen Effekten (Untergrund, Verkiirzung

der Detektorlebensdauer) in der Probe hervorrufen, ohne fiir

das MeBsignal verwertbar zu sein.

Im Gegensatz dazu werden bei der Verwendung von Filtern
Neutronen mit unerwilinschten Energien von vornherein von
der Probe ferngehalten. Die Untersuchungen von Filtern
fiir Reaktorneutronen wurden mit verschieden dicken
Eisen-Filtern begonnen. Besser als Eisen (En = 25 keV)
eignet sich Scandium, dessen Absorbtionsminimum bis 2 keV
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Schematische Darstellung des Scandium-Filters im TO-Kanal des
Reaktors FR2 und Aufbau der MeBanordnung. Oben links die aus
dem Wirkungsquerschnittsverlauf berechnete Transmissionsfunktion.
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die Voraussetzungen flir die Erfiillung aller oken genann-

ten Bedingungen bietet. Die Bemessung der Filterlinge

ergibt sich aus einem KompromiB zwischen der erzielbaren

Intensit&t an 2 keV-Neutronen und dem Diskriminierungs-

verhédltnis gegen Neutronen anderer Energien. Das Optimum
liegt im vorliegenden Fall bei etwa 140 g Sc/cmz.

Das in einen Tangentialkanal des Reaktors FR 2 eingebaute
Filter ist durch folgende Daten charakterisiert:

- L&nge: 473 mm,

- Gewicht: 433 g,

= Querschnitt: Zirkular, 2 cm Durchmesser,

- Dichte: 2,91 g em™ 3 (Kristalldichte 2,99 g cm
- Dicke: 137,7 g cm_z.

Dags Filtermaterial ist destilliertes Scandium  (99.9 %), das

mit einem Druck von 40 to/3,14 cm2

bletten gepreBt wurde. Eine schematische Darstellung des Fil-

zu etwa 20 mm langen Ta-

ters und der MeBanordnung am Reaktor zeigt Abb. 2.1/1. Der
erzielte Neutronenfluf ¢n (2 keV) = 2

188t sich durch Einbau des Filters in einen Reflektor-

oder Core-Kanal desselben Reaktors noch um eine Gr&B8enordnung

1

O5 n cm_2 sec—1

steigern. Die ‘aus dem Wirkungsgquerschnittsverlauf berechnete

Transmissionsfunktion des Filters ist ebenfalls in 2bkb. 2.1/1

wiedergegeben.

Tabelle 2.1/I

Hochenergetische y-Linien mit Intensitdten 2 1

2 keV-Neutronen in 23%u

>
B

aus dem Einfang wvon

Energie absolute Intensitét
kev Quanten je 1000 Einfénge
5938.6 2.07
5597.9 1.75
5576.9 1.85
5124.6 1.00
5097.1 1.27
4739.6 1.00

_3)

14



_39_

Im Jahre 1971 wurden zundchst Testmessungen an Proben

mit bekanntem Spéktrum (Mn, Fé) erfolgreich abgeschlossen.
Als erster spaltbarer Kern wurde 239Pu gemessen; diese
Arbeiten, die sich in das Jahr 1972 hinein erstreckten,
ergaben neben einer Vielzahl schwidcherer tUbergdnge sechs
y-Linien mit Intensit&ten iber 10"3 pro Einfangereignis,
die in Tabelle 2.1/I zusammengefaBt sind. Die Unsicher-
heiten der Energien liegen unter 1 keV; die Werte selbst
sind um 1,8 keV h8her als die Energien fiir thermischen
Einfangl, weil sich die kinetische Energie des eingefan-

genen Neutrons zur Bindungsenergie addiert.

Tabelle 2.1/II

Energien und Intensitdten primdrer Gammalbergédnge nach Einfang ther-
mischer Neutronen in 2%lpu.

Energie absolute Intensitét
keV Quanten je 1000 Einfénge
6264.4 1.2
6162.0 1.1
547¢.9 20.0
5288.¢9 7.2
5269.6 1.7
5245.2 1.3
5157.0 4.7
4564.3 1.1
4482.7 2.2
4217.0 2.1
3871.7 1.6

Die Einfangmessungen mit thermischen Neutronen erstreckten
sich 1971 zundchst auf grundlegende Arbeiten zur Entwicklung
und Anwendung der Matrixinversionsmethode filir die Gewinnung
reiner Spektren. Die Messungen wurden auf 241Pu als Target-
substanz ausgedehnt und ergaben die in Tabelle 2.1/II zu-
sammengestellten y-Ubergdnge, von denen sich vor allem die
Linien bei 5477, 5290 und 5157 keV zur Mengenbestimmung
eignen. Die Unsicherheiten der in der Tabelle angegebenen
Energiewerte liegen zwischen 0,5 keV filir die intensiveren
Linien und etwa 1 keV fiir die schwachen Ubergdnge. Die sta-
tistischen Fehler der Intensitdten bewegen sich zwischen

3 % und 30 %, zu denen ein gemeinsamer systematischer Feh-
ler der Gr&Benordnung 25 % hinzukdmmt.
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Um die Methode der Neutroneneinfang-Gammaspektroskopie mit
den bisher vorliegenden Daten auch in einem praktischen

239Pu : 235U—Verhéltnis kurzer

Fall zu testen, wurde das
Brennstédbe bestimmt4. Die Ergebnisse stimmten innerhalb
der Fehlergrenzen mit den Ergebnissen der chemischen

Analyse selbst dann noch Ulberein, wenn die absolute Menge

Spaltstoff im Stab geringer war als die Menge Hillmaterial.
Tabelle 2.2/I
Neutronen- und y-Dosisleistung bei Betrieb der ABSA-Anlage
MeBort y—Dosisleistung+ n-Dosisleistung
. ++
Kontrollraum, Beschleuniger- 0 0,1 mrem/h
Steuerpult, Rumpfhdhe
++
desgl. Kopfhdhe 0 0,18 mrem/h
MeBraum, Obo-Abschirmung, 1 mr/h 1,44 mrem/h
Mitte Deckflache
desgl., HF-Abschirmung Waben- O++ 0,47 mrem/h
kamin-Fenster, LufteinlalB
++
desgl., Lager- und Wechsel- 0 0,16 mrem/h
maschine, Bandumlenkgerlist
Hauptantrieb, Rumpfhdhe
desgl., Mitte Ausgabemagazin 2, - 0,24 mrem/h
Rumpfhdhe
desgl., Arbeitstisch < 0,1 mr/h C,29 mrem/h

ftir folgende Beschleuniger-Betriebsdaten:

Impulsdauer 80 us,

Impulsabstand 5 ms,

Beschleunigungsspannung 150 kv,

Ionenstrom 1,5 mA.
++

nicht nachweisbar

2.2 Bremszeitspektrometer

C. Weitkamp, H. Krinninger, E. Ruppert, J. Klunker

Das Bremszeitspektrometer dient als Instrument der Spalt-

stofffluBkontrolle der gleichzeitigen Bestimmung des Ge-
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halts an 235

U und spaltbarem Plutonium in Brennsté&ben.
Bei der Firma Interatom ist seit 1969 eine automati-
sierte Bleispektrometeranordnung (ABSA) in Entwicklung,
deren Aufbau, Wirkungsweise und Funktion schon im

Jahresbericht 1970 beschrieben worden sindl.

bDie Anlage wurde, wie in der Planung vorgesehen, im Jahre
1971 fertiggestellt. Neben intensiver Arbeit an allen
Baugruppen (Bleipile mit Abschirmung, Neutronengenerator,
Brennstab-Wechsel- und Lagervorrichtung, Analogelektronik
und ProzefBrechnersystem) konnten 1971 umfangreiche Test-

ldufe sowie alle Abnahmepriifungen durchgefiihrt werden.

Die Arbeiten am Bleipile selbst und an der Abschirmung
beschrédnkten sich flir den Berichtszeitraum i.w. auf die
Verbesserung der Abschirmwirkung und die Reduktion des
Neutronen- und Gammauntergrundes in der Umgebung der
Anlage. Zur Verifikation der berechneten Abschirmfak-
toren wurden flr typische Betriebsdaten des Beschleu-
nigers Dosisleistungen gemessen, wie sie in Tab. 2.2/I
dargestellt sind. Man erkennt, daBf der flir Personen bei
einer 40-Stunden-Woche zul&dssige HSchstwert von 2,5 mrem/h

an keiner Stelle der Anlage iiberschritten wird.

Die Arbeiten am Beschleuniger waren charakterisiert durch
die Notwendigkeit, die Quellstdrke zu erhShen und das
Verh8ltnis Signal : Untergrund zu verbessern. In Zusam-
menarbeit zwischen Interatom und der Herstellerfirma des

Beschleunigers konnten beide Ziele erreicht werden.

Funktionsfdhigkeit und Betriebssicherheit der Brennstab-
Wechsel- und -Lager-Vorrichtung wurden in zwei 50-Stunden-
L8ufen mit insgesamt 2800 Stabwechselvorgidngen erprobt
und sukzessive verbessert. Dabei wurden insbesondere die
Anordnung und Konstruktion von Schaltelementen modifiziert

und die Wirkungsweise und sichere Funktion der Sicherheitsvor-
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kehrungen zum Schutz des hochwertigen Mefguts lberprift.

Die Hauptaktivitédten waren der Implementierung des Pro-
grammsystems gewidmet, mit dessen Hilfe das System voll-
automatisch arbeitet. Die wesentlichen Aufgaben des Pro-
zefrechners sind
- Echtzeit-Registrierung der MeBsignale und Monitor-
z&dhlraten,

- schritthaltende Auswertung und Berechnung der MeB-
ergebnisse,

- Protokollierung der Méfergebnisse,
- Steuerung des MeBprozesses,

- Uberwachung des MeBsystems und des Zustandes der

P - -F-%11%; en X e -Yei

gesamten aniage, und
- Regelung der Quellst&drke des Neutronengenerators.

Einzelheiten der Mef-, Kontroll- und Anwendungsprogramme

5-

sind in einer Reihe ausfilihrlicher Berichte niedexrgelegt.

Tabelle 2.2/II

Gemessene 235U—Brennstab—Gewichte (Mittelwert aus 86 Messungen)

Brennstab 235U—Gewichte'in Gramm Differenz
Nr. lt. Herstellerangaben lt. Messung g 235U
5300 50,123 50,133 + 0,010
8047 50,205 50,233 + 0,028
5265 50,260 50,161 - 0,099
7945 49,723 50,211 + 0,477
5396 50,012 50,347 - 0,335
7570 50,247 50,322 + 0,075
5394 50,095 50,224 + 0,129
7652 50,109 50,158 + 0,049
5347 . 50,109 49,994 - 0,115
5137 56,165 50,253 + 0,088
5430 50,102 50,080 - 6,029
8593 50,219 50,051 - 0,168
5647 50,224 50,485 + 0,261
7561 50,178 50,439 + 0,261
5630 : 50,164 50,184 + 0,020

Summe 751,942 783,275 + 1,333
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Abb. 2.2/1.

Verteilungsfunktion von 2015 EinzelmeBwerten.

Nach AbschluB der Funktionsprifungen wurde im Sommer 71

ein Dauerbetrieb der Anlage unter realistischen Betriebs-
bedingungen durchgefiihrt. Im Dauerversuch wurden 15 Brenn-
stoffstédbe vom KWO-Typ zyklisch gemessen. Als Referenz-
brennstab, auf dessen U5-Gehalt alle anderen Brennstébe
bezogen wurden, wurde der Brennstab Nr. 5300 ausgewéhlt.
Tabelle 2.2/II gibt einen Vergleich zwischen Hersteller-
angaben (in der zweiten Spalte) und MeBwerten (in der drit-

235U—Gehalt in den 15 KWOéBrennstoff—
235

ten Spalte) iliber den
stiben. Der gemessene Gehalt an U wurde dabei aus 86 Ein-
zelmessungenyermittelt. Eine statistische Analyse der Einiel—
meRwerte aus einer MeBperiode von 10 Tagen zeigt Abb. 2.2/1.

Auf der Abszisse sind GewichtSintervalle, auf der Ordinate

ist die Anzahl der MeBwerte pro Gewichtsintervall aufgetragen.
Die angegebene Verteilungsfunktion ist etwas breiter als eine
normale GauBkurve, weil sich mit abnehmender Neutronengenerator-
Quellstéirke mehrere GauBkurven iiberlagern. Aus Abb. 2.2/1 geht

die Erfﬁllung der MeBgenauigkeitsspezifikation hervor.



4=

Innerhalb einer Fehlergrenze von + 2 % um das 235U-
Gewicht des Referenzstabs liegen, wie gefordert, mehr
als 66 % aller EinzelmeBwerte. Die Referenzmessung
wurde beim Dauerversuch im Abstand von 1 bis 10 Stun-
den wiederholt. Bei den gewdhlten Pulsdaten des Neu-
tronengenerators (1 ma, 40 - 80 us, 400 Hz) betrdgt

die Targetlebensdauer ca. 150 Stunden.

Mit dem erfolgreichen AbschluB des Dauerversuchs konnten
die Betriebssicherheit der Anlage und die Erfilillung der
Anlagenspezifikation machgewiesen werden. Die beim Dauer-
versuch aufgetretenen Stdrungen konnten kurzfristig inner-
halb der dafiir vorgesehenen Pausen behoben werden. Am

1. Dezember 1971, 27 Monate nach Auftragserteilung,wurde

die Anlage dem Auftraggeber ilibergeben.

Die MeBgenauigkeit der Anlage wird durch statistische,
systematische und zufdllige Fehler sowie die Glite der
Eichdiagramme bestimmt. Zu den systematischen Fehlern
zdhlen das Driften der Elektronik, Nichtlinearitdten

im MonitorsYstem und Instabilitéten des Beschleunigers.
Wdhrend der Komponentenerprobung, wozu Langzeitstabili-
t&tstests der Nuklearelektronik und Parameterstudien

mit dem Neutronengenerator geh&rten, wurden diese Fehler-
quellen und ihr Zeitverhalten untersucht. Systematische
Fehler kOnnen vermieden werden, wenn sie erkannt werden
kBnnen. Eine automatisierte Anlage mit hoher MefBleistung
und guter MeBgenauigkeit verlangt deshalb auch eine auto-
matisierte und schnelle Fehlererkennung. Zum Erkennen von
Driften der MeBSsystemelektronik wurde deshalb ein Test-
system angewandt, das vom Betriebssystem des Rechners
zyklisch aufgerufen und per Programm durchgefﬁhrt wird.
Jeder MeBkanal wird einzeln getestet'und das Ergebnis
protokolliert. Wird‘beim Test das Uberschreiten einer vor-
gegebenen Schranke festgestellt, gibt'das Programm Anweisung,
die Verstdrkereinstellung des betreffenden MeBSkanals zu ver-
dndern. Der Stabilitdtstest erreicht eine Empfindlichkeit
von weniger als 3 - 10_3, Ein 400-Stunden-Versuch ergab

s , g s e -4
flir das MeBsystem eine Stabilit&t besser als 1,5 ¢ 10 ~/Stunde.
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Zufdllige Fehler sind ihrer Natur nach schwieriger zu
eliminieren. Als vorbeugende MaBnahmen sind die Auftei-
lung der Stromversorgung in allgemeines Netz und abge-
schirmtes Elektroniknetz, die Verdrosselung und Siebung
durch 7-Filter und die Verlegung einer eigenen MeBerde
anzusehen.
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Verhdltnis r der Spaltraten pro Gramm Spaltstoff in Abhdngigkeit von
der Energie. Eingetragen sind die fiir die Spaltstoffbestimmung im
Resonanzbereich optimalen Energieintervalle.

Bei der Minimisierung des statistischen Fehlers sind einer-
seits die Randbedingungen: zu berlicksichtigen, die durch
die technischen Daten der Anlage vorgegeben sind. Anderer-
its ist fiir die getrennte Bestimmung von 235U und Plu-

tonium das Spaltratenverhidltnis

' Spaltrate pro Gramm Plutonium
Spaltrate pro Gramm U-235

r =

von Bedeutung. Deshalb ist bei der Optimierung der In-

tervallbreiten zu berilicksichtigen, daf die Genauigkeit
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der Spaltstoffbestimmung von der Zd&hlstatistik und wvon
der Gr&Be r abhdngt. In Abb. 2.2/2 ist das Spaltraten-
verhdltnis als Funktion der Neutronenenergie aufgetra-
gen; fir die schraffiert eingezeichneten optimalen

9

MeBbereiche” ergibt sich ein Diskriminierungsfaktor

von 3,4.

Bei der Aufstellung von Eichkurven in diesen Energieinter-
vallen ist der Tatsache Rechnung zu tragen, daB die Spalt-
raten pro Gramm mit wachsender Anreicherung durch Reso-
nanzabschirmung bis zu 25 % reduziert werden, d.h. es
besteht kein linearer Zusammenhang zwischen Spaltrate

und Spaltstoffmenge. Aus den Messungen verschiedener
Serien von Teststdben hat sich auBerdem ergeben, daB

eine nicht zu vernachlissigende wechselseitige Abschir-

mung der Uran- und Plutoniumresonanzen besteht.

Deshalb ist ein einfacher Zusammenhang zwischen MeBwert
einerseits und Anreicherung, Dichte und Durchmesser
andererseits fiir Mischbrennstoffst&be nicht herstellbar.
Es mliissen Rechnungen flir alle Anreicherungen, Brenn-—
stoffmischungen und Stabdurchmesser durchgefiihrt wer-
den. Man erh8lt dann eine Serie von Eichdiagrammen,

die im Prinzip durch Messung eines einzigen geeichten

Stabes an die Messungen ausgeschlossen werden k&nnen.

Zur Berechnung der Resonanzselbstabschirmung in Stdben
wurde das Programm RABBLE verwendetlo. Das Programm
berechnet Reaktionsraten in einer zylindrischen

Zelle, die in einzelne Zonen unterteilt ist, wobei

der interessierende Energiebereich in viele extrem
schmale Intervalle zerlegt wird. Fiir jede Energie-
Feingruppe und jede Zone werden die Bremsdichte,

die Transmissions- und Resonanzentkommwahrschein--
lichkeiten und die Str&me durch die Zonenfl&chen

berechnet. Die unabgeschirmten differentiellen Wir-
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kungsquerschnitte werden aus Resonanzparametern

mit Hilfe einer Multi-Niveaudarstellung ermittelt.

z 4 -
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Abb. 2.2/3.

Gemessene Spaltraten von sieben Teststdben mit wvariabler Anreicherung
an Plutonium und 23°y in zwei verschiedenen Energiebereichen. Die
ausgezogenen Kurven sind Ergebnisse der Selbstabschirmrechnungen mit
RABBLE.

Die berechneten Spaltraten stimmen gut mit den MeBergebnis-
sen lUberein. Insbesondere wird die Selbstabschirmung bei va-
riabler Anreicherung gut wiedergegeben, wie aus Abb. 2.2/3 er-
sichtlich ist. Die Abweichung der MeBwerte von den gerechne-
ten Kurven betrdgt im Mittel 1.68 % und liegt damit in den
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Grenzen der Mefgenauigkeit. Eine Diskrepanz ergibt sich
beim Vergleich der liber die angegebenen Energiebereiche
gemittelten Spaltquerschnitte von Uran 235 und Plutonium.
Hier konnte keine Ubereinstimmung mit den Messungen er-
zielt werden, so daB vorldufig eine getrennte Normierung

fir Uran und fir Plutonium notwendig ist.

Andererseits ergibt sich jedoch hieraus die MBglichkeit
zu einer Uberpriifung von Gruppen-Wirkungsquerschnitts-
daten, wie sie in der Reaktorphysik vielfach verwendet
werden. Gleichzeitig lassen sich Selbstabschirmungs-
faktoren flir Einzelst&be und mit Hilfe des RABBLE-Pro-

Messungen an Stabblindeln sind im Bremszeitspektrometer
wegen der hohen Selbstabschirmung nur bei Energien mSg-
lich, bei denen die Wirkungsquerschnitte keine Resonanz-
struktur mehr zeigen, also oberhalb einigen keV. Als
cbere Energiegrenze des Spektrometers muf man 50 keV
annehmen, da hier die Aufldsung etwa 100 % betrdgt
und der Grundmode bis auf etwa 15 % eingestellt ist,

wie sich aus Monte-Carlo-Rechnungen ergeben hatll.

Durch Messungen an Einzelst8ben mit Anreicherungen bis
zu 8 % in einem Energieintervall von 10 bis 30 keV wurde
bestdtigt, daB hier die Selbstabschirmung vernachléssig-
bar ist. Da das Bremszeitspektrometer zudem eine grofB-
volumige, nahezu isotrope Quelle darstellt, ist es im
Prinzip auch zur Spaltstoffbestimmung an Brennelementen
sehr geeignet, obgleich der meBtechnische Aufwand,
verglichen mit Anordnungen, die radioaktive Neutronen-
quellen (z.B. Sb-Be, s. Abschnitt 2.4) verwenden, sehr

grof ist.
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2.3 Bestimmung des Spaltstoffgehalts in Brennelementen aus
hochangereichertem Uran nach der Methode der verzdgerten

Neutronen

R. Eberle

Am Institut fir Kerntechnik der TU Hannover wird eine Apparatur
entwickelt, die es gestattet, den Spaltstoffgehalt in hochan-
gereicherten Brennelementen (z.B. vom MTR- oder THTR-Typ)
zerstdrungsfrei zu bestimmen. Das Vorhaben wurde 1971 direkt

vom BMBW gefdrdert und wird daher hier nur kurz beschrieben.

Das Verfahren arbeitet nach dem Prinzip der verzdgerten Neutronentechniklz.
Ein Neutronengenerator liefert Uber die D-T-Reaktion 14 MeV-Neutronen,
wobeli die Produktion dieser Neutronen gepulst werden kann. Diese Neutronen
lésen im zu untersuchenden Brennelement Spaltungen aus. Die daraus resul-
tierenden verzdgerten Neutronen werden zwischen den Generatorimpulsen

in einer hochempfindlichen Detektoranordnung registriert. Ihre w&hrend
einer vorgegebenen Zeit nachgewiesene Anzahl ist ein MaB fiir den Spalt-
stoffgehalt im Brennelement. Die Auswertung geschieht relativ zu einem

Referenzelement.

Die zu entwickelnde Apparatur wird so ausgelegt, daB sie ganze Brennele-
mente-Serien in kurzer Zeit zu messen und die Auswertung der Mefiergebnisse

. Flir eine solche automatisch ar-
beitende Anlage ist ein hoher Grad an Verfligbarkeit erforderlich. Daher wird
ein digitaler Kleinrechner eingesetzt, der sowohl die Erfassung und Aus-
wertung der nuklearen MefBdaten durchflihrt als auch den gesamten zeitlichen
Ablauf steuert und dabei auch die Regelung des Neutronengenerators tiber-

nimmt.

In der ersten Ausbaustufe der Anlage wird der Neutronengenerator noch von
Hand gefahren; lediglich das Pulsen der Produktion von 14 MeV-Neutronen
wird vom Rechner veranlaBt. Die MeBdatenerfassung und -auswertung l&uft
jedoch bereits komplett rechnergesteuert in der Weise, daB unmittelbar
nach Beendigung der Messungen dag Ergebnis - né&mlich Brennstoffgehalt

in Gramm - auf dem Konsoldrucker ausgegeben wird (einschlieBlich statis-
tischem Fehler). Dies wurde zundchst an MTR-Elementen demonstriert, deren

Spaltstoffgehalt in 10 Minuten mit einer Genauigkeit besser als 3 % bestimmt
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werden konnte.

Die weiteren Arbeiten erstrecken sich auf die Umstellung des Ver-—
fahrens flir seine Anwendung auf THTR-Kugelelemente und auf die kom-
plette Automatisierung durch Einbeziehung der closed-loop-Regelung
des Neutronengenerators durch den Rechner. Letzteres bedarf eines
Ausbaues der Rechenanlage und einer Umrilistung des Generators, um
dessen analoge Betriebsgréfen erfassen und die daraus resultierenden
Regeleingriffe vornehmen zu kSnnen. Fiir ein 2zu erstellendes Regel-
modell werden zundchst umfangreiche Parameterstudien im Generator-

Betrieb notwendig sein.

2.4 Bestimmung von Spaltstoff in Brennelementen mit Hilfe

einer Antimon-Beryllium-Neutronenquelle

K. Baumung, K. BShnel, M. Kilichle

Die Bestimmung des Spaltstoffflusses am Ausgang einer Brenn-
element-Fabrikationsanlage kann entweder durch Messung an
einzelnen Brennst&ben oder an den assemblierten Brennelementen
erfolgen. Letzteres hat den Vorteil, daB die Messung an dem
Objekt erfolgt, das versiegelt und ausgeliefert wird,

und daf die Messung v8llig auBerhalb des Produktionsablaufs

stattfindet.

Wehrend fir die Messung an Brennst&ben verschiedene Methoden
entwickelt wurden wund auch kommerzielle Ger&te angeboten
werden, gibt es noch kein brauchbares Verfahren flir ganze
Elemente. Dies liegt an der Schwierigkeit der MeBaufgabe:

Nur schnelle Neutronen besitzen eine geniigende Durchdrin-
gungsfdhigkeit, um den Spaltstoff im Element unabh&ngig von
seinem Ort zu registrieren; andererseits l&sen sie Spaltungen
in 238U aus, wdhrend man nur den - in Leichtwasserreaktoren

ZJbU bestimmen will.

sehr geringen - Anteil an
Eine L&sung dieser Schwierigkeit, die auBerdem noch zu einem
sehr einfachen Gerdt fiihrt, liegt in der Bestrahlung des
Elements mit Neutronen aus einer Sb-Be-Quelle und dem Nachweis
der induzierten Spaltneutronen.
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Die 26 keV-Neutronen dieser Quelle liegen unterhalb der

Spaltschwelle des 238

U, haben jedoch noch eine gute
Durchdringungsf&higkeit. Verwendet man RiickstoBprotonen-
Zdhlrohre als Neutronendetektoren, so werden nur die Spalt-
neutronen, nicht jedoch die energiedrmeren Quellneutronen

registriert.

Eine nach diesem Prinzip arbeitende Versuchsanordnung filir Brenn-
elemente von Siedewasserreaktoren wurde im Institut filir
Neutronenphysik und Reaktortechnik errichtet. Aufbau der

Anlage und erste Versuchsergebnisse wurden im Jahresbericht

1970 mitgeteiltl. Inzwischen sind weitere Untersuchungen
angestellt worden. |

Das Hauptproblem besteht darin, daB der Spaltstoff unabhidngig
von seinem Ort im Element die gleiche Zihlrate hervorrufen
muB. Nur dann ist eine eindeutige Zuordnung von Z&hlraten-
dnderungen und Mengendnderungen méglich. Um die Anlage in
dieser Hinsicht zu optimalisieren, wurden die Z&hlrohre,

die das um seine Achse rotierende Element umgeben, zu

Gruppen zusammengefaBt, wie es in der Schemazeichnung der
Abb. 2.4/1 dargestellt ist. Dann wurden ein hoch-
angereicherter Brennstab hintereinander in alle unterschiedlichen
Positionen des Elementes eingesetzt und die Z&hlraten

der verschiedenen Z&hlrohrgruppen bestimmt. Der angereicherte
Stab erhdhte die Z&hlraten um etwa 14 %. Die genauen Werte
der Zdhlratenerhdhung fiir die verschiedenen Stabpositionen
und Zdhlrohrgruppen zeigt Abb. 2.4/2. Am glinstigsten verhdlt
sich Gruppe 3, hier ist innerhalb der statistischen Genauig-
keit von 1 % keine Ortsabhdngigkeit feststellbar.

ein, n&mlich

1.) die Wahrscheinlichkeit dafiir, daf ein Quellneutron eine
Spaltung ausldst, und

2.) die Wahrscheinlichkeit daflir, daB ein Spaltneutron nachge-

wiesen wird.
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Die Ortsabhdngigkeit beider Effekte wurde getrennt bestimmt,
indem einmal mit einer Spaltkammer in Stabposition gez&hlt
wurde (Wahrscheinlichkeit fiir Spaltung), zum anderen mit
einer Californium-Quelle in Stabposition mit den Z&hlrohr-
gruppen gemessen wurde (Wahrscheinlichkeit filir den Nachweis

von Spaltneutronen). Damit lassen sich die Verh8ltnisse
besser durchschauen und die Apparatur optimalisieren. Ferner
wurden die Verbesserung durch Reflektoren und die Anwendbarkeit

einer Am-Li-Quelle untersucht.

Nachteilig am Verfahren ist die verh&ltnism&f8ig hohe Quell-
stdrke von 3 Ci, die nftig ist, um 1 % Genauigkeit in 1 Stunde
MeRzeit zu erhalten, sowie die kurze Lebensdauer der Quelle.
Stdrende Drifteffekte, die beobachtet wurden, konnten durch
eine elektronische Regelschaltung eliminiert werden. Schwierig-
keiten k&nnen sich bei Brennelementen mit eingebauten Ab-
sorberstdben ergeben.

Ein ausfiihrlicher Bericht {iber diese Arbeiten wurde bei der
internationalen Konferenz iliber zerstérungsfreie MeBmethoden
in der SpaltstofffluBkontrolle im September 1971 in Ispra

geqeben13.

2.5 Ein einfaches Ger&dt zur Bestimmung von Spaltstoff in
Brennstdben nach der Fermialter-Methode

K. BShnel, M. Klichle

Das einfachste Verfahren zur Spaltstoffbestimmung in Brenn-
stdben besteht in der Messung der y-Eigenstrahlung. Wegen

der geringen Durchdringungsfdhigkeit dieser Strahlung wird das
MeBergebnis aber leicht durch Inhomogenitdten der Spaltstoff-
erteilung (z. B. dishing) oder Unkenntnis der Hillwandsté&rke
verfdlscht. Daher wurden in Los Alamos, bei Gulf Radiation
Technology und bei der Firma National Nuclear Corporation

in USA Gerdte entwickelt, die auf neutroneninduzierter
Spaltung beruhen und eine radioaktive Neutronenquelle verwen-
den. Im Institut flir Neutronenphysik und Reaktortechnik wurde
im letzten Jahr ebenfalls solch ein MeBverfahren entwickelt,

welches sich von den in den oben erwdhnten Geriten ver-
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Signal- und Untergrund~Z&hlrate in Abhdngigkeit vom Ort des z&hlrohrs
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wendeten dadurch unterscheidet, daB es besonders einfache
und somit betriebssichere Komponenten enthdlt. Diese sind
n&mlich: Die Neutronenquelle, ein Behdlter mit Wasser und
Z&hlrohre fiir thermische Neutronen. Aufbau und Wirkungs-
weise des Gerdtes geschehen folgendermaBen:

In die Mitte eines Wasserbehdlters von ca. 80 cm Durchmesser
wird eine Sb-Be-Quelle eingesetzt, in unmittelbare N&he

wird der 2zu messende Brennstab gebracht. Die Z&hlrohre befinden
sich in ca. 20 cm Abstand von der Quelle. Diese Quelle erzeugt
nun in ihrer Umgebung ein thermisches Neutronenfeld und
induziert dadurch Spaltungen im Brennstab, deren Zahl pro-
portional zur Spaltstoffmenge im Stab ist. Die Zahl der

je Sekunde erzeugten Spaltneutronen ist allerdings um mehrere
Zehnerpotenzen kleiner als die Zahl der Quellneutronen und
somit nicht ohne weiteres feststellbar. Diffundieren jedoch
die Neutronen nach auBen, so werden die energiedrmeren
Quellneutronen sehr viel schneller abgebremst und absorbiert
als die Spaltneutronen. Dieser Vorgang wird durch die Fermi-
alter-Theorie beschrieben. In geniigend grofem Abstand Uber-
wiegen die Spaltneutronen. Dies ist in Abb. 2.5/1 zu erkennen,
wo Mefergebnisse wiedergegeben sind, die mit einem typischen

Leichtwasserreaktor-Brennstab gewonnen wurden.

Die Quelle bestand aus einem Beryllium-Hohlzylinder wvon 15 cm
AuBendurchmesser und 15 em HOhe. Die zentrale Bohrung nahm vier
l24Sb—Stébchen mit einer Gesamtaktivierung von 20 mCi auf und
diente auBerdem zur Flihrung des zu messenden Brennstabs. Die
thermischen Neutronen wurden mit einem 1 m langen 3He—Za'hlrohr

nachgewiesen.

GroBe Abstdnde der Z&hlrohre von der Quelle haben den Nachteil
sc daB ein Kompromif
Signal-zu-Untergrund-Verhdltnis zu schlieBen ist. Bei 25 cm
Abstand der Z&hlrohre vom Stab miBt man mit einer 30 mCi-Anti-
mon-Quelle in einer Minute auf ! % genau, wenn man 15 Zihlrohre
verwendet. Man bleibt somit in einem Dosisleistungsbereich,

der keine besonderen Handhabungsprobleme hervorruft.
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Ein Nachteil der Antimon-Quelle ist die kurze Halbwertszeit
von 60 Tagen. Glinstiger ist in dieser Hinsicht einé Am-Li-
Quelle. Sie sendet Neutronen mit niedrigeren Energien aus

als die lbrigen langlebigen radiocaktiven Neutronenquellen.
Trotz eines zwischen Stab und Quelle eingeflihrten Bleieinsatzes
zum Bremsen des schnellen Spektrumsanteils ist jedoch diese
Quelle weniger geeignet als die Sb-Be-Quelle.

Wenn es vom Aufbau her praktischer ist, k&nnte man auch
Poly&dthylen oder Paraffin als Moderator verwenden, wie

Messungen am Polydthylen zeigten. Da die Z&hlrate stark
von der Temperatur des Moderators abhidngt, muB diese in

) < ks

jedem Fall konstant gehalten werde

o]

235

2.6 Passive Bestimmung wvon U und Thorium in AVR- und

THTR-Brennelementkugeln

C. Weitkamp

Ein aktives Verfahren zur schnellen und prdzisen Bestimmung

von 23SU in hochangereicherten Brennelementen ist in Abschnitt

235

3 dieses Berichts kurz erwidhnt worden. Eine alternative
thode, die die gleichzeitige Bestimmung von U und Thorium

2.
Me
in kugelf&brmigen (AVR-, THTR-) Brennelementen gestattet,

beruht auf der Ausnutzung der passiven y-Strahlung des 235U

232,

-alis

und der radioaktiven T&8chter des
7Zu diesem Zweck wurde am Institut filir Kerntechnik der Technischen Universitéat
+ , :
Hannover die natlirliche y-Strahlung einer Brennelementkugel mit 5 g
2 14
Th und 1 g 35U mit NaJ(T1l) und Ge(Li)-y-Spektrometern gemessen . Das
Spektrum 148t sich in drei Zonen unterteilen, die

2
~ die intensive 185 keV-Linie des 35U,
- das linienreiche Gebiet zwischen etwa 200 keV und 2,7 MeV,
das aus den Zerfallprodukten des 2287y herriihrt, und

- die Linien bei 911 und 969 keV aus dem Zerfall des 228Ac

umfassen. Die Intensitdt im ersten Bereich ist ein direktes MaR fir die

*Diese Arbeiten wurden 1971 direkt vom BMBW gefdrdert.
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235 . Syma s . ;
Menge U, die Intensit&dt im zweiten Bereich f{ir das Thorium aber

nur, wenn die Geschichte des Thoriums genau bekannt ist.

Die Trennung der beiden ersten Bereiche gelingt mit ausreichender Genau-
igkeit schon mit NaJ (Tl)-~Spektrometern. Infolge der verh&ltnisméBig
niedrigen Energie der y-Strahlung des 2350 bereitet die Exzentrizitdt
der Kugeln gewisse Schwierigkeiten. Durch Rotation der Kugel und
Mehr-Detektor-Anordnungen konnten die hierdurch bedingten Effekte

selbst in extremen F&llen auf 10 % reduziert werden. Die weitere
Verminderung hierdurch u.U. entstehender MeBfehler ist eine der zu-

kinftigen Aufgaben.

Auch flir unbekanntes Material 188t sich der Umrechnungs-

238

faktor zwischen Th (zweiter RBereich) und der Menge

Thorium (d.h. liberwiegend 232

Th) in Brennelement angeben,
wenn man das Verhdltnis der Intensitdten im zweiten und

im dritten Bereich des Spektrums sorgfdltig bestimmt.

In Abb. 2.6/1 sind der Verlauf der relativen (d.h. auf

die Gleichgewichtsaktivitidt kezogenen) spezifischen Aktivi-
tdten als Funktion des Alters nach der Verhiittung (d.h. Ab-
trennung der Tochterelemente) fiir den zweiten und fir

den dritten Bereich des Spektrums und deren Verhdltnis
wiedergegeben. Mggeerkennt, daB sich die relative Aktivitdt

Th im Bereich von 4 % Jahren nach der Ab-

trennung sehr wenig, das Verhdltnis der beiden Aktivit&ten

der TOchter des

aber stark &ndert, so daB hier aus der Messung des Verhdltnisses
eine gute Aussage Uber den Umrechnungsfaktor zwischen der
Zdhlrate im Bereich 2 und der Menge 23%Th gewonnen werden kann.
Umgekehrt dndert sich etwa 8 Jahre nach der Abtrennung das
Verhdltnis der beiden Z&hlraten kaum nach, der Umrechnungsfaktor
aber noch um mehr als 36 %, so daB hier die aus der Verh&ltnis-

messung gewonnene Aussage lUber die Umrechnung der ZZhlrate
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Eine quantitative Beschreibung des statistischen MeBSfehlers
flir das beschriebene Verfahren gibt Abb. 2.6/2,in der die Fehler
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aus der Flachenbestimmung des Bereichs 2 und der Bestimmung
232Th/228

Alters berechnet worden sind. Der Rechnung liegen folgende

des Verhdltnisses Th einzeln als Funktion des

Daten zugrunde:

Materialmenge: 5 g 232Th,
. 10 232
Halbwertszeiten:1,39 « 10 a ( Th»
5,75 a  (%2%Ra),
1,913 a (%28p),
MeRBzeit: 30 Minuten,
Zéhlraten: 200 000 Impulse/30 Minuten(Bereich 2),

1 000 Impulse/30 Minuten (Bereich 3),
Untergrundanteil aus Bereich 3 in Bereich 2,
relativ zur Z&hlrate im Bereich 2 : 0.005.

Der Gesamtfehler ergibt sich als Wurzel aus der Quadratsumme
der Einzelfehler. Man erkennt, daB die Bestimmung des
Verhdltnisses praktisch iiberall den dominierenden Anteil
liefert und daB fiir die Thoriumbestimmung unter unglinstigen
Umsté&nden Unsicherheiten bis zu 10 % in Kauf genommen werden
miissen, wenn man fiir die Altersbestimmung des Materials

auf eine y-spektroskopische Messung angewiesen ist.

2.7 Bestimmung der Isotopenzusammensetzung von Uran beil

unbekannter Dicke des Absorbermaterials

C. Weitkamp

Die Bestimmung der Anreicherung von Uran durch einfaches

Zdhlen der 185 keV-Eigenstrahlung des 235U ist eine durch

ihre Einfachheit bestechende Methodels, die aber bisher

nur verhdltnismdBig ungenaue Ergebnisse erbracht hat. Der
Grund dafiir liegt darin, daB die absolute Z&hlrate in einem
Diskriminierungsfenster, das den Photopeak der 185 keV-y-Linie
einschlieBt, von mehreren Parametern abhdngt. Dazu gehren

neben der
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- Anreicherung auch die
~ chemische Zusammensetzung,
- Art und Dichte des Behdltermaterials,

- Dicke des Behdltermaterials,

Will man den grdBten Vorzug der Methode, der in der Einfach-
heit der verwendbaren Apparatur liegt, nicht opfern, so

muf man sich auf die Verwendung eines NaJ(T1l)-Detektors

mit Einkanaldiskriminator und Timer-Z&hler-Kombination
beschrédnken. Ein solches System kann drei physikalisch
relevante MeBgroRen liefern, ndmlich die Z&hlraten

235

- im

U-y-Peak bei 185 keV,
- im Uran-K-Rdntgen-Peak um 102 keV, und
- im Compton-Untergrund zwischen etwa 250

und 400 keV aus den wenig intensiven

htherenergetischen Linien des 238U.

Tabelle 2.7/1I

Verhdltnis der Z&hlraten der Linien bei 102 keV und 185 keV als Funk-
tion der Dicke eines Eisen-Absorbers zwischen Quelle und Detektor.
Die gemessenen Werte wurden mit einem 2" @ x 1/2" NaJ(Tl)-Detektor
bestimmt, die gerechneten Werte berificksichtigen nur Absorbtion und
Streuung im Absorber.

Verhéltnis
Dicke (102) : (185)mit BAbsorber / (102):(185)ohne Absorber
des Eisenabsorbers .
om gemessen ohne gemessen mit
Untergrundsubtraktion Untergrundsubtraktion = berechnet
0 1 1 1
5 . 0.48 0.41 0.51
10 0.31 0.19 0.27
15 0.25 0.11 0.14
20 0.24 0.07 0.07
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Theoretische Absch&tzungen haben ergeben, daf man mit diesen
drei Z&hlraten die Genauigkeit der Messung gegeniliber dem
einfachen Z&hlen im 185 keV-Fenster steigern kann, wenn

man durch Weiterentwicklung der Elektronik Instabilit&ten
und Temperatureffekte,besonders bei den Amplituden und
Diskriminatorschwellen sowie der Timerfrequenz, hinreichend
vermindern kann und Betrugsmandver, etwa durch Beimischung
von Absorbermaterial zur MeBprobe oder durch doppelwendige
oder aus ungebrduchlichen Materialien bestehende Beh&lter,
ausschlieBt.

Weil die Anregung der K-ROntgenstrahlung zum liberwiegenden
Teil durch die 185 keV~y-Strahlung des 235

sich ndmlich das Verhdltnis der Zédhlraten im 102 keV- und

U erfolgt, &8ndert

im 185 keV-Fenster mit der Anreicherung nur wenig. Anderer-
seits wird durch die Wandung des (Eisen- oder Stahl-)
Behdlters die 102 keV-Strahlung st8rker geschwdcht als die
185 keV-Strahlung. Raumwinkeleffekte wirken sich hingegen
auf beide Z&hlraten in derselben Weise aus. Deshalb und
weil Dichteschwankungen von Eisen oder Stahl gering sind,
18Rt sich das gemessene 185 : 102-Verhidltnis verwenden,
Wandstédrken- ﬁnd Raumwinkeleffekte zu bestimmen.

Tabelle 2.7/I zeigt, daB das Verfahren schon bei Vergleich

[ Joy . 28 o 4 [TRRPNE AT IR Ty R RN SN TS T
der Bruttozdhlraten fiir die gebrduchlichen Wandsté&rker

[}

bis etwa 10 mm ausreichend empfindlich ist und durch

geeignete Berilicksichtigung des Untergrundes auf gr8B8ere
Wandstdrken ausgedehnt werden kann.

Der Kollimator kann aus Intensit&tsgriinden nicht beliebig

lang gemacht werden. Daher entstehen vor allem fiir die hoch-
238U zwischen etwa 700 und 1000 keV
groBe Halbschatten-Bereiche, die Uber den Compton-Untergrund

energetischen y-Linien des

zu den Z8hlraten in den Fenstern bei 102 und 185 keV beitragen.
Dieser Effekt 1&B8t sich durch Messung der Zdhlrate in einem
breiten Fenster zwischen etwa 250 und 400 keV bertlicksichtigen.

Die einzige Unsicherheit, die das Verfahren im Prinzip nicht
zu eliminieren gestattet, ist der Fehler aufgrund der chemischen

Zusammensetzung. Geht man aber davon aus, daB die Natur der
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Tabelle 2.7/II.

gleiche Geometriev nisse flr verschiedene chemische Verbindungen
Verbindung relative Z&hlraten
Uranmetall 1.000
Uo 0.989
2
u_o 0.985
378
UF6 0.962

uranhaltigen Verbindung bekannt ist und nur die genaue
StOchiometrie unsicher, soc sind die dadurch hervorge-
rufenen Fehler klein. Wie aus Tabelle 2.7/II ersicht-
lich ist, sind z.B. die Z&8hlraten fiir UO2 und U308 um
0.4% unterschiedlich. Im Falle oxidischen Materials be-
tragen die Abweichungen von der St&chiometrie des U02
aber nur wenige Prozent, so daf der hierdurch bedingte

Fehler der Anreicherungsmessung vernachldssigbar wird.

2.8 Gammaspektrometrische Bestimmung der Isotopenzusam-

mensetzung von Plutonium

C. Weitkamp

Flir praktisch alle Anwendungen von Plutonium ist die Kennt-
nis der Isotopenzusammensetzung von Bedeutung. Auch die
zerstdrungsfreien Verfahren zur Plutoniumbestimmung sind
zur Ermittlung der Gesamtmenge Plutonium von der Kenntnis

der Zusammensetzung abhédngig.
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Tabelle 2.8/I,

Energien EY und partiale Quellstdrken NY(Quanten je Sekunde und Gramm

Material) der intensivsten y~-Linien im Energiebereich >120 keV fir die

wichtigsten Isotope des Plutoniums und fir

17
Ref.

Zerfdlle je Gramm und Sekunde; die Schreibweise

Am,

aEb bedeutet a mal 10b.

berechnet aus den in

gemessenen Daten. Die Werte der dritten Zeile sind die Anzahl

Die Takelle ist Ref. entnommen.
§238Pu 239Pu 240Pu 241D“ 241
i
i87.75 a 24400 a 6537 a 13.2 a 458 a
i 6.34 E 11 2.27 E 09 8.44 E 09 4.16 E 12 1.20 E 11
§Ey/kev Ny/gsec Ey/keV Ny/gsec Ey/keV Ny/gsec Ey/keV NY/gsec Ey/kev Ny/gsec
122.99 2.64E06
125.26 7.08E06
129.28 1.27EQ5
144.18 6.13E03
146.06 2.22E03 146.54 9.60EO5
152.58 8.05E06 148.56 8.61E06 : 150.10 1.56E05
161.48 2.27E03 | 160.27 5.82E04 ‘
i 164.59 1.91E06 | 164.60 1.44E05
171.37 2.22E03 169.54 3.84E0S5
195.68 2.02E03
203.55 1.09E04 +
208.00 2.23E07 | 208.00 1.92E06
267.53 7.94E0S5
311.94 1.56E05
322.54 3.96E05
332.84 9.76E03 332.34 1.24E06 | 332.39 3.96E05
336.14 2.13E03 335.40 1.15E05 | 335.43 1.32E06
345.02 1.13E04
367.08 1.86E03
368.57 1.84E03 368.63 4.50E04 | 368.68 5.76E05
375.04 3.40E04 370.98 1.31E05 | 376.68 3.60EO05
380.19 6.81E03
382.77 5.67E03
392.9 41.23E04 +
413.71 3.40E04 + In frisch ge-
422.62 2.72E03 § reinigtem Pu
451.49 4.0%E03 §
645.80 2.95E02 - nach 2.14 a 662.42 9.36E05
766.35 1.77EO5 ; 721.96 5.04E05

d = Dublett

i 1s Beitrag

241

Ton
vOiL
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Das genaueste und universellste Verfahren zur Messung von
Isotopenzusammensetzungen ist die Massenspektrometrie. Fir
Isotope mit stark unterschiedlicher H&ufigkeit, aber ver-
gleichbarer o-2ktivitdt kann die o-spektrometrische Bestim-
mung Vorteile bieten. Beide Verfahren erfordern aber um-
fangreiche MaBnahmen flir die Prokenvorbereitung. Demgegen-—
Uber kann die y-spektroskopische Messung der Zusammen-
setzung an umhiillten Proben erfolgen und unmittelbar ver-
fiigbare Ergebnisse liefern. Nachteil des y-spektrometri-
schen Verfahrens ist, daB nur bestimmte Verhdltnisse ge-
messen werden k&énnen und daB die Genauigkeit stark von

der GrdRe des zu bestimmenden Verh&ltnisses abhéngt.

AuBerdem liegen in den interessierenden Energiebereichen
die Linien sehr dicht, und die Intensit8ten sind verhdlt-
nismédBig gering, so daB, wie experimentelle Untersuchungen
best&tigt haben, nur md&Rig cgute Signal-zu-Untergrund-Ver-
hdltnisse zu erhalten sind (siehe hierzu Tabelle 2.8/I).

16 hat gezeigt, daB wesent-

Eine theoretische Abkschitzung
liche Verbesserungen von Genauigkeit und MeBdauer zu er-
reichen sind, wenn man den Untergrund, der durch Compton-
Streuung h&herenergetischer Linien im Detektor entsteht,
reduziert. In einer umfassenden Optimierungsstudie18
sind 1971 die fiir diesen Zweck glinstigsten Parameter eines

NaJ (T1l) -Detektors bestimmt worden.

2.9 Neutronenkoinzidenzmessungen zur Plutoniumbestimmung

K. Bdhnel, C. Weitkamp

Zur quantitativen Bestimmung von Plutonium wird oft die
Spontanspaltung einiger Plutoniumisotope, besonders 24 Py,
herangezogen. Die Zahl der dabei entstehenden Neutronen

ist bei bekannter Isotopenzusammensetzung ein Maf flir die
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enthaltene Menge Plutonium. Da aber auch andere Prozesse,
z.B. (a,n)-Reaktionen, Neutronen erzeugen, ist die Gesamt-
neutronenquellst&rke nicht zur Messung geeignet. Zur Un-
terscheidung der Neutronen nach ihrem Ursprung bedient
man sich der Tatsache, daB bei einer Spaltung im Mittel
mehrere Neutronen gleichzeitig entstehen. Verwendet man
einen moderierenden Detektor, so werden die Neutronen
zwar nicht gleichzeitig nachgewiesen, aber doch inner-
halb eines Zeitintervalls, das durch die Lebensdauer der
Neutronen im Moderator bestimmt wird. Deshalb ist die
Wahrscheinlichkeit, daf unmittelbar nach einem nachge-
wiesenen Neutron ein dazu korreliertes gefunden wird,
grdBer als die Wahrscheinlichkeit, lange Zeit spé&ter

ein solches zu finden.

Das zumeist angewendete elektronische Verfahren
darauf, daf8 anschlieBend an den Nachweis eines Neutrons
fir die Dauer der Neutronenlebensdauer ein Tor gedffnet
wird, durch das die folgenden Impulse in einem Z&hler
gezdhlt werden. Ein gleich langes Tor wird ge&ffnet,

wenn alle korrelierten Neutronen verschwunden sind. Die
Differenz der beiden Z&hlraten ist, da auch durch das
erste Tor unkorrelierter Untergrund gezdhlt wird, ein

Ma flir die Zahl der Spontanspaltungen. Ein Nachteil
dieses Verfahrens ist es, daB die Nachweise, die wé&hrend
der Offnungszeit des ersten Tores geschehen, selbst kein
weiteres Tor O6ffnen kOnnen. Dadurch wird das korrelierte
Signal stirker als das unkorrelierte betroffen.kZerlegt
man die Tore in kleinere Einheiten, sovkann man auf Kosten

einer gréﬁeten Anzahl von Zihlern diesen Nachteil umgehen.

In den bisherigen Versuchen des INR wurde ein s ,
Analysator benutzt. Um die relativ komplexe Auswertung
zu vermeiden, wurde dort im Jahr 1971 ein Ger&t entwickelt,

das den Vorteil einer feinen Torunterteilung (100 Stufen)
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Abb. 2.9/1.

Blockdiagramm

mit nur zwei flr die Auswertung bendtigten Zdhlern auf-
weist. Das Gerit, das unter Verwendung der neuesten IC-
Technologie aufgebaut wurde, enthdlt als Kernstilick ein

Addierwerk, das es erlaubt, die Z&hlerinhalte um Zahlen
gréBer als eins in einem Schritt zu erhBhen. Das Block-
diagramm ist in Abb. 2.9/1 dargestellt. Gegenliber bisher

gebriuchlichen Ger#ten, wie sie zum Beispiel von BNL ent-
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wickelt wurden, kann der Anwendungsbereich zu h&heren
Plutoniummengen ausgedehnt werden. Bei gleichen Be-

dingungen kann in realistischen Fillen der Fehler re-
duziert oder die MeBzeit verkiirzt werden. Zum Beispiel

B A . 1M1Q 24On e Lo 22
gewinnt man bei 10 g Plutonium, das 10% Pu

MeRzeit.

Die praktischen Arbeiten zur Bestimmung von Plutonium
nach der Neutronenkoinzidenzmethode wurden bei der

Firma ALKEM durchgefiihrt. Sie erstreckten sich im we-
sentlichen auf die Inbetriebnahme, Eichung und Erprobung

Tabelle 2.9/I

Gemessene Abfallpakete mit Plutonium gleicher Isotopenzusammensetzung

Probe I Probe I1 Probe III i Probe v
2,00 g Pu= 2,00gPu=]| 3,63 gPu= ; 3,63 g Pu =
2,28 g Puo, | 2,28 g PuO, | 4,14 g PuO, = . 4,14 g Puo, =
15,6 g PuOZUOZi 15,6 g PuO2UO2
v a Windel und DC-Fix und . Glasflasche
PeriaCkung ®r | pvc-Behalter | PVC- PVC- . und PVC-
rooen Umhiillung Umhtillung " Umhiillung
Einzelzdhl-~ 64,133 74,747 178,220 : 98,935
rate Imp/50 min '
Koinzidenz~
zdhlrate 912 951 2,882 1,702
Imp/5C min
Spaltneutronen-
koinzidenzrate 13,71 13,32 25,22 _ 24,13
Imp/min
Spaltneutronen-
koinzidenzrate 6,01 5,84 6,09 . 5,83
Imp/min g Puo,
Abweichung vom | ,
1 2,53 1,85
Mittelwert in % 1.18 168 ! ; !
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einer in das Kilokalorimeter eingebauten NeutronenmeBan-
ordnung (siehe auch Abschnitt 2.11) sowie den Bau und
die Erprobung einer neuen Einrichtung zur Messung von
Plutonium im Abfall. Diese Anlage besteht aus 18 BF -
Neutronenzé&hlrohren, die, in Paraffin eingebettet, das
MeBgut ringf8rmig einschliefen. Die Eichmessungen um-
faBten Versuchsreihen zur Aufnahme der Z&hlrohrplateaus,
zur korrekten Einstellung der Verstdrkerempfindlichkei-
ten, zur genauen Bestimmung der effektiven Offnungszei-
ten der Gates sowie zur Aufnahme der Kennlinien, die Ge-
samtzdhlrate, zufdllige und echte Koinzidenzen mit der
Gate-O0ffnungszeit verkniipfen. Die Ergebnisse einer Mes-
sung, die die Unabhdngigkeit des Verfahrens von der Art
der Verpackung demonstriert, sind in Tabelle 2.9/I wie-
dergegeben. Man erkennt, daB die Abweichungen der auf

1 g Plutonium bezogenen Mefwerte vom Mittelwert 3% nicht
Uberschreiten und damit in derselben Gr&Renordnung lie-

gen wie der statistische Fehler.

2.10 Hilsenmonitor

K. Baumung

In der WAK soll ein Hlilsenmonitor aufgestellt werden, dessen
Aufgabe es ist, den Restgehalt an Spaltstoff in den ausge-
waschenen Brennstabstlickchen zu bestimmen. Im Institut flir
Neutronenphysik und Reaktortechnik wurden dazu ein MeBver-
fahren ausgewdhlt, ein Gerdt konzipiert und Probemessungen
durchgefiihrt. Da Spaltbarkeit und damit das Auftreten von
Neutronen ein eindeutiges Indiz fiir Spaltstoff darstellt,
bietet sich die Methode der verz&gerten Neutronen an19. Je-
doch liefert der Spaltstoff bei einem Abbrand von mehr als
20 000 MWd/to wegen seines Gehalts an 242Cm und 244Cm einen
zu hohen Untergrund an Spontanspaltneutronen. Soll die Emis-

sionsrate verzdgerter Neutronen grbBer als dieser Untergrund



-69-

sein, so bendtigt man einen Neutronengenerator mit einer

3

Quellstédrke von einigen lO1 n/sec, wdhrend auf dem Markt

befindliche Gerdte lolo n/sec liefern.

in, eben diese Spontan-
spaltneutronen zu messen. Da der Aufbau des Cm abexr stark
vom NeutronenfluR abh&ngt, miiften Abbrand und Geschichte
des Spaltstoffs sehr genéu bekannt sein, um aus der Neu-
tronenzdhlrate die Spaltstoffmenge zu bestimmen. Daher

ist auch die passive Neutronenmessung ungeeignet.

Eine weitere MOglichkeit bietet die y-Spektroskopie von

Spaltbruchstiicken. Man miBft z.B. die Aktivit&t des Spalt-

produkts 144Ce {iber die y-Strahlung des Tochterelementes

144Pr. Aus der 2ktivitdt kann man Uber das auf chemischem
Wege aus der DissolverlOsung bestimmte Verh&ltnis Ce/Spalt-
stoff die Masse des Spaltstoffs berechnen. Das Isotop 144Ce

weist verschiedene Vorteile auf:

- groBe Spaltausbeute von etwa 5,4%,

—-Abkihlungsvorgang

n

- 8 4 128!
fir den Bestrahlung

glinstige Halbwertszeit von 284 d,

- mit einer Yy-Energie von 2,18 MeV ver-
gleichsweise gute Transmissions- und

Diskriminierungseigenschaften.

Daher und wegen des apparativ einfachen Aufbaus wurde dieses

MeRverfahren niher untersucht. Es hat zwei Hauptschwierigkeiteﬁ:

1) sehr hoher y-Untergrund der Hilsen (lker-

: 1T A TE MaT_Qiaem ] 95 95
wiegend 0.76 MeV-Strahlung von ~“~“Zr-~"Nbj},

2) flr die Behdlterabmessungen zu geringe

Transparenz der y-Strahlung.
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@ Detektor
@ Kollimator
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Rotierendes Faf}

Abb. 2.10/1.

Prinzip der Rotations-Kollimation

Vom ProzeB her am glinstigsten widre es, die Messung unmittel-
bar am Dissolverkorb vorzunehmen, was aber wegen der Konta-
mination und Untergrundstrahlung durch Brennelemente in der
head-end-Zelle nicht m&glich ist. Daher miissen die Messungen
an zylindrischen Fdssern von 47 cm Durchmesser ausgeflihrt
werden, in welche die Hiilsen einbetoniert sind.

Durch einen 10 cm dicken Blei-Absorber vor dem Ge-Li-Detek-
tor wird die Gesamtz&hlrate auf ein flir die Elektronik er-
trdgliches MaB reduziert. Gleichzeitig wird das hdherener-
getische Nutzsignal gegeniiber dem Untergrund bevorzugt.

Auf welche Weise die Nachweisempfindlichkeit m&glichst unab-
h&ngig vom Ort des Spaltstoffs im FaB gemacht werden kann,
wird anhand von Abb. 2.10/1 erldutert.
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Bei einem ruhenden FaBf unterscheidet sich die Nachweis-
wahrscheinlichkeit flir Spaltstoff auf der dem Detektor
zugewandten gegeniiber der dem Detektor abgewandten Faf-
oberfldche um einen Faktor 130. Bei einem rotierenden

FaB ist die Empfindlichkeit fiilr Material an der Ober-
fldche um einen Faktor 5 grdBer als fiir Material in der
FaBmitte. L&Rt man das FaB vor einem Spaltkecllimator ro-
tieren, so tragen auch die Randschichten nur wdhrend des
Durchgangs durch das schmale Fenster zur Z&hlrate bei, die

FaBmitte dagegen bleibt wdhrend der ganzen Umdrehung filir
den Detektor sichtbar.

Abb. 2.10/2

Hilsenmonitor: Versuchsaufbau
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Relative Nachweiswahrscheinlich-
keit als Funktion des Orts des
Spaltstoffs

Durch dieses MeBverfahren, Rotationskollimation genanntzo,

reduziert sich die Ortsabhédngigkeit betré&dchtlich. Die
z&hlrate des Detektors in Abh&dngigkeit vom Ort des Spalt-
stoffs im FaB wurde flir verschiedene Abst&nde und Kolli-
matordffnungen berechnet und die optimale Geometrie be-
stimmt. Diese liegt bei einem Abstand FaB-Detektor von 3 m
und einer Kollimatorbreite von 15 cm an der FaBoberfldche.
Zur Uberpriifung der Rechnung wurden Messungen durchgefihrt.
Dazu wurde ein FaB der Originalabmessungen mit einer Mi-
schung aus Sand und Bleischrot gefilillt, so daB das Material
die gleichen y-Absorptionseigenschaften wie die vergossenen
Hiilsen hafte. In verschiedene radiale Abstédnde konnte ein

144 . _ .. L o <
Ce~-Praparat elngesetzt werden.

Abb. 2.10/2 zeigt die MeBanordnung, wobei flir die Photographie
der Abstand FaB-Detektor verkiirzt und ein Teil der Bleiab-
schirmung entfernt wurden. Messung und Rechnung stimmen sehr

gut Uberein, wie aus Abb. 2.10/3 ersichtlich ist.
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Ein schwieriges Problem stellt die Eichung dar, da die
Schwdchung der y-Strahlung stark von Dichte und Zusam-
mensetzung des Materials im FaB abhéngt. Normalerweise
wird zur Kalibrierung eine Transmissionsmessung mit ei-
nem y-Prédparat der gleichen oder einer &Ehnlichen Ener-
gie durchgefihrt. Wegen des 10 cm dicken Bleifilters
wilrde man dazu aber eine Quelle von ca. lO3 Ci bentti-
gen. Daher kann die Eichung nur durch die Messung an
FaBattrappen mit inaktiven HlUlsen erfolgen, welche iliber

eine Dichtemessung auf die aktiven F&sser iberncmmen wird.

Erste Probemessungen mit aktiven F&ssern von FR-2 Brenn-
elementen wurden bei ADB cdurchgefilhrt. Sie dienten zur
Funktionsprifung der Apparatur, die CGeometrie war nicht
genau definiert. Daher war nur eine grobe Mengenbestim-
mung m8glich. Es ergak sich ein Urangehalt von 200 g bkis
800 g im FaB.

2.11 Xalorimetrie

C. Weitkamp

Die praktischen Arbeiten zur kalorimetrischen Bestimmung von
Plutonium bei der Firma ALKEM lagen im Jahre 1871 schwer-
punktméBig auf der Implementierung des Datenaufgahme- und
-auswertesystems mit einem Kleinrechner und auf Konstruktions-

arbeiten fiir ein Crofkalorimeter.

Zur rechnergestilitzten Durchfihrung kalorimetrischer Plu-
toniumsmessungen wurden zundchst die Datenaufnahme- und
-auswerteprogramme flir den kalorimetrischen Teil der Mes-
sung erstellt. Das System gestattet jetzt automatische
kalorimetrische Messungen am Kilc-Kalorimeter und am
Pléttchen—Kalorimeterl‘ Gleichzeitig 1ist es mdglich,

mit dem System die Neutronenkoinzidenzmessung flir die
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240Pu—Bestimmung durchzufiihren, wie sie mit dem Kilo-

Kalorimeter gemacht werden k&nnen, uné die MeBdaten
iterativ nach der Plutoniummenge aufzulésen. Da auch
fir das GroBSkalorimeter eine derartige Einrichtung vor-
en ist, kann das Programmsystem bei Bedarf direkt

ie Messungen mit dem Grofkalorimeter Ubernommen

Die Konstruktion eines GroBkalorimeters fiir ganze Reaktor-
brennelemente basiert auf den mit den kleineren Cerdten
gesammelten Bau- und Betriebserfahrungen. Im Jahre 1971
wurde ein Teil der Konstruktionsunterlagen fertiggestellt.
Die Entscheidung fiir die Verwendung neuartiger, die Kon-
struktion stark vereinfachender Thermoelemente wurde erst
getroffen, nachdem Ergebnisse ausfihrlicher Tests Uber
Einstellzeit, Empfindlichkeit und Reproduzierbarkeit vor-
lagenzl. Die Entscheidung Uber den Bau des Cerdts wurde
jedoch noch zurickgestellt, bis ein vom Bundesministerium
fir Bildung und Wissenschaft zu berufender Ausschufl sein

Votum zu dieser Frage abgibt.

Weil die Frage nach der prinzipiell erreichbaren Genauig-
keit kalorimetrischer Plutoniumbestimmungen bisher nicht
untersucht worden ist, wurde im IZK eine Studie erstellt22

die aufzeigt, in welcher Weise Unsicherheiten in

- der Messung der Widrmeleistung mittels

Kalorimeter,
- der Bestimmung der Isotopenzusammensetzung,

- der Kenntnis der nuklearen Konstanten fir die

spezifische Leistung, und

- der Zeit nach BAbtrennung des Americiums

7



Hauptfehlerkomponenten bei der kalorimetrischen Bestimmung von Reaktoxr-

plutonium mit drei verschiedenen Zusammensetzungen. Es bedeuten W Warme-
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Tabelle 2.11/I.

leistungsmessung des Kalorimeters und Pi bezw. Si Prozentgehalt bezw.

spezifische Wirmeleistung der einzelnen Plutoniumisotope; der Index i

kennzeichnet die letzte Ziffer der

Massenzahl des I

sotops. Die Vor-

aussetzungen, insbesondere Annahmen Uber die Fehler der Materialzusam-
mensetzung und der nuklearen Konstanten, sind in Ref. ausfihrlich
dargestellt.
Brennstoff ALXEM 1968 Yankee V + VI, 1 Yankee V + VI, 16
Zusammensetzung
in %
Pu~-238 0,041 0,289 1,228
Pu-239 90,517 85,050 69,309
Pu~240 . 8,265 10,294 16,337
Pu-241 1.113 4,011 10,853
Pu-242 0,064 0,356 2,274
Hauptfehler-
komponenten in %
w 0,25 P8 0,98 P8 1,74
P8 0,22 0,25 w 0,25
So 0,17 S1 0,17 1 0,19
Syr Sgr By S 0,13 s 0,09
je 0,07 = -
Gesamtfehler in % 0,40 1,05 1,80

in das MeBergebnis eingehen. Es zeigt sich, daB nur fiir

Plutonium mit einem sehr geringen Anteil

238

Pu die Messung

der Wirmeleistung der begrenzende Faktor ist, daR hingegen

flir Reaktorplutonium meist die ungeniigende Kenntnis der

238

Pu-Konzentration die Genauigkeit begrenzt.

In Tabelle

2.11/I sind die einzelnen Fehleranteile fiir drei typische

Plutoniumzusammensetzungen, nach ihrer Gr8B8e geordnet, an-

gegeben.
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2.12 Personenschleuse

C. Weitkamp

Die Personenschleuse zur Uberwachung von Personen auf
mitgefihrtes Plutonium war schon zu Beginn des Jahres
1971 fertiggestellt. Die Schleuse, von der zwei Exem-
plare gebaut worden waren, war wéhrend des ganzen Jah-
res 1971 bis zur Verlegung der Betriebsrdume der Firma
ALKEM von Leopoldshafen nach Wolfgang in Betrieb und
lieferte in dieser Zeit eine Menge wertvoller Betriebs-
erfahrungen. Die eigentlichen Arbeiten an der Schleuse
beschrédnkten sich auf die Verbesserung von Details der
Mechanik und der elektronischen Ausriistung. Eine der
beiden Schleusenkammern wurde als Demonstrationsstiick
auf der anldBlich der IV. Genfer Atomkonferenz in Genf
veranstalteten Ausstellung kerntechnischer Gerdte ge-

zeigt.

2.13 Betrugsmengen-Rechnungen filir zylindrische Brenﬁ—

stoffanordnungen

C. Weitkamp

Eine Frage, die bei jeder Art zerstdrungsfreier Bestim-
mung von Kernbrennstoff auftritt, bei der Spaltmaterial
(z.B. Plutonium) und thermisch nicht oder praktisch nicht
spaltbares Material (z.B. abgereichertes Uran) gemeinsam
in einem Brennelement vorhanden sind, ist die, ‘wie eine
inhomogene Verteilung der beiden Stoffe das MeBsignal
beeinfluBt. Der einfachste Fall ist der einer zylindri-
schen’Anordnung, bei der der homogenen Mischung die in-
homogenen F&dlle (Spaltstoff innen, Brutstoff auBen oder
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Detektor

/ Sekundar-
Probe //((Strahlung

—_—

—_— ——— . —
N —=

Primar-

. . Strahlung
homogene inhomogene Verteilung, Brennstoff
Verteilung innen aufien

Abb. 2.13/1.

Beispiele flr inhomogene Spaltstoffverteilungen (links)
und den Rechnungen zugrundegelegte Geometriebedingungen (rechts)

umgekehrt) gegeniberstehen (siehe Abb. 2.13/1). Praktische
Bedeutung kann der Fall eines Stabes erlangen, bei dem ein
Kern aus Brutstoff von einer diinnen Hiille Spaltstoff umge-

ben ist.

Deshalb wurde ein Rechenprogramm erstellt, das flir Zwei-

Stoff-Anordnungen in Zylindergeometrie das MeBsignal be-

rechnet. Statt der Anderung des MeBsignals im inhomogenen

Fall gegeniiber der homogenen Mischung l&8t sich umgekehrt

die bei inhomogener Verteilung dasselbe MeBsignal liefert
3

wie die homogene Verteilung ("Betrugsmenge")2 .
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Abb. 2.13/2.

Betrugsmengen in Abhdngigkeit vom Probenradius.

Variiert werden k&nnen Radius der Anordnung, Mischungs-
verhdltnis und Dichte der beiden Stoffe, Absorptions-

und Reaktionsquerschnitt der Primir-(induzierenden)Strah-
lung, Absorptionsquerschnitt der Sekunddr-(induzierten)
Strahlung und Winkel o, unter dem der Detektor fiir Sekun-
ddrstrahlung in bezug auf den Primirstrahl angeordnet
ist (siehe Abb. 2.13/1).’Streuereignisse und Mehrfach-
effekte werden vernachldssigt.

In Abb. 2.13/2 sind fiir 23°pu als Spaltstoff und 2°%u
als Brutstoff und drei Winkelstellungen des Detektors
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die Betrugsmengen als Funktion des Brennstabradius wieder-
gegeben. Primdrstrahlung sind Neutronen mit thermischer
Energie bezw. 2 keV, Sekunddrstrahlung Gammas von 0,4 und
4 MeV, die Plutoniumkonzentration im homogenen Stab be-
trdgt 5% (linkes Bild) und 15% (rechtes Bild), und die
Ordinate gibt die Menge Plutonium an, die durch Xonzen-
tration des Spaltstoffs im Zentrum dem Stab unbemerkt hin-
zugefiigt werden kann, ausgedriickt in Prozenten der Pluto-
niummenge im homogenen Stab. Das Beispiel zeigt, daB 2 keV-
Neutronen thermischen Neutronen stark iberlegen sind und
induzierte 4 MeV-y-Strahlung sich besser als 400 keV-Strah-
lung eignet, daB aber die hdhere Neutronenenergie wichti-
ger ist als die h&here Energie der y-Strahlung. Man er-
kennt ferner, daB die Oo-stellung (Vorwdrtsrichtung) bes-
sere Ergebnisse liefert als die beiden anderen Stellungen,
weil sich hier die Absorption von Primdr- und Sekunddr-
Strahlung zu kompensieren neigt. Bei sehr starker Absorp-
tion (wie im Falle thermischer Neutronen) gilt jedoch
diese einfache GesetzmdBigkeit nicht mehr, weil hier die
Anordnung das beste Ergebnis liefert, bei der die abso-
lute Schwichung der Sekunddrstrahlung so klein wie mdg-

lich bleibt.
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Kapitel 3. Direkte Verfahren

A.v.Baeckmann, Institut fiir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

3.0 Binfihrung.

Dieser Bericht schlieBt unmittelbar an den Jahresbericht 1970 des Pro-
Jjektes SpaltstofffluBlkontrolle /1/ an, dessen Gliederung und Unter-
numerierung beibehalten wurde, Jedoch wurde die Kapitelnummer von 6 nach
3 gedndert.

An der Entwicklung direkter Verfahren zur SpaltstofffluBkontrolle und
an der Ausfihrung von Serviceanalysen fiir das Projekt SpaltstofffluB-
kontrolle waren im Berichtszeltraum die Arbeitsgruppe Massenspektro-
metrie des europidischen Institut filir Transurane uhd die Analytische
Gruppe des Instituts fir Radiochemie, der Gesellschaft fir Kernfor-
schung, beteiligt.

Die Serviceleistungen gingen im Jahre 1971 erheblich zuriick und er-
streckten sich vor allem auf UberwachungsmaBnahmen bei der Inbetrieb-

nahme der WAK.

Die Schwerpunkte der Entwicklung direkter Verfahren liegen nach wie
vor bei der Automatisierung einzelner Verfahren, insbesondere bel der
Automatisierung der Massenspektrometrie und der Rontgenfluoreszenzanalyse,
Wahrend frilher die Automatisierung dieser beiden Verfahren weltgehend
unabhidngig voneinander betrieben wﬁrde, ergaben sich im Bereich der
Probenahme nunmehr gemeinsame Interessen, die zu einer erheblichen Ver-
einfachung fiihrten. Nach unseren gegenwirtigen Vorstellungen /2/ sollte
die automatische Rontgenfluoreszenz unmittelbar - online -~ an den
Wiederaufbereitungsanlagen untergebracht werden und schnell (inner-
halb von ca. 30 Minuten) die Konzentrationswerte von Uran und Plutonium
in allen Hauptstromen bestimmen. Eine kleine Teilprobe der fiir die
rontgenfluoreszenzspektrometrische Analyse vorbereiteten Proben (nach
Zusatz von Thorium als internen Standard) soll gleichzeitig abgeteilt
und in einer Aluminiumkapsel eingetrocknet werden. Sie steht dann fiir
eine spdtere Priifung der MeBergebnisse in einem Zentrallaboratorium durch
massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse und zur Bestimmung der

Isotopenzusammensetzung durch Massenspektrometrie zur Verfligung.
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Literatur zu 3.

2%

/2/

3.1

Projekt SpaltstofffluBkontrolle Jahresbericht 1970, KFK 1429 (1971)
S.103 ff

Baeckmann A. ven, L. Koch, J. Neuber, M. Wilhelmi

SM-149/42 TIAEA Wien 1971

Serviceleistungen der Analytischen Gruppe des Instituts flir Radiochemie

‘A, v. Baeckmann, E. Gantner, E. Mainka und H. Ruf

Institut fir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

Im Berichtszeitraum wurden fiir das Projekt SpaltstofffluBkontrolle
die folgenden Serviceanalysen ausgefiilhrt:
25 massenspektrometrische Isotopenbestimmungen von Thorium, Uran

oder Plutonium
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lutoniumkonzentrationsbestimmungen in AbfallSsungen

46 naBchemische Uran- bzw. Plutoniumkonzentrationsbestimmungen

10 Uran- bzw. Plutoniumkonzentratilonsbestimmungen durch Rontgen-

fluoreszenzspektrometrie

Die angewandten Analysenmethoden sind im Jahresbericht 1970 (KFK 1429)
ausfﬁhrlich beschrieben worden. Auflerdem wurden im Zusammenhang mit
Untersuchungen zur Bestimmung der Idsungsmenge im EingangsmeBftank
einer Wlederaufbereltungsanlage zahlreiche Zinkkonzentrationsbe-

stimmungen ausgefiihrt.
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3.2 Entwicklungen direkter Verfahren

3.2.1 Automatisierung der massenspektrometrischen Isotopenverdiinnungsanalyse

M. Wilhelmi, Institut fiir Radiochemie

B. Brandalise, F. Gérin, K. Kammerichs, L. Koch, M. Romkowski,

Europdisches Institut fiir Transurane

3.2.1.1 Lagerfihigkeit der Proben

Um Proben bestrahlter Kernbrennstoffe unabhingig vom Ort und
Zeitpunkt der Probenahme, evtl. in einem Zentrallabor analysieren
zu konnen, sollen Aluminiumkapseln fiir ihre Aufbewahrung und den

Transport dienen /1/.

Bel dieser Methode wird ein bekanntes Aligquot der verdlinnten
Probe in eine Aluminiumkapsel pipettiert und gewogen. Danach wird
diese Probelbsung in der Kapsel sorgfdltig getrocknet und die
Kapsel verschlossen. In dieser Form kann die Probe iiber einen
langeren Zeitraum gelagert werden, ohne spidter die Analysen be=-
einflussende Veridnderungen zu erleiden. Flir die Analysen wird die
Aluminiumkapsel mitsamt der Probe geldst und dadurch sichergestellt,
daBl kein Probenmaterial verloren geht. Indikator kann nach demselben

Verfahren aufbewahrt und zugegeben werden.

Untersuchungen an bekannten Proben sollten Auskunft iiber die
Genaulgkeit und Reproduzierbarkeit der Methode geben, sowle genaue

Verfabrensbedingungen festlegen.

In einer Testrelhe wurden zunichst im Rahmen der Mol-III-Experi-
mente aus einer verdinnten Brennstoffldsung (E-I) 4 Proben iiber die
Aluminiumkapselmethode auf ihren Uran-~ und Plutoniumgehalt unter-
sucht. Parallel dazu wurden auf konventionellem Wege direkte Be~
stimmungen aus der verdinnten LOsung durchgefiinrt. Die Ergebnisse
sind in Tabelle 1 wiedergegeben. Wie die Fehlerberechnungen zeigen,

ist besonders dle Genauigkeit bei der Plutoniumbestimmung mit
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A 2,16 % unzureichend. Die unbefriedigenden Ergebnisse wurden
darauf zuriickgefihrt, daB anstelle der Originalldsung nur eine
verdiinnte Ldsung untersucht werden konnte und auBerdem die
Kapseln sehr dickwandig waren, soda8 in der Ldsung ein Aluminium/
Plutonium-Atomverhidltnis von 4 x 107Al : 1 Pu vorlag. Das
Aluminium/Uran-Atomverhdltnis mit 2 x 10° Al : 1 U war etwas
giinstiger und dadurch auch die Genauigkeit von 0,52 % wesentlich

besser.

In einer zweiten Testreihe wurden Aliquote einer aufgelosten
Probe des KRB-Gundremmingen Brennstoffes sowohl in 3 Aluminium-
kapseln wie auch parallel eine Probe direkt aus der LSsung unter-
sucht. Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 wiedergegeben. Das Atom~
verhdltnis Aluminium/Uran betrug hier 1 x 104 : 1 und das
Aluminium/Plutonium-Verhdltnis 3 x lO6 : 1. Hieraus erkliren
sich auch die weit besseren Ergebnisse. Die Abweichung von 1,28 %

fiir Plutonium zwischen den Al-Kapseln und der Ldsung ist nicht

daB die Al-Kapseln erst einen Monat nach Analyse der L&sung her-
gestellt wurden. Eine zwischenzeitliche Abscheidung von Plutonium
ist daher nicht auszuschliefBen.

%.2.1.2 Probenahme

Die urspriingliche Konzeption des Probenahmesystems wurde voll-
sténdig verdndert, nachdem Untersuchungen gezeigt haben, daB die
Methoden der Probenahme fiir die massenspektrometrische Isotopen-
verdinnungsanalyse und filir die Rdntgenfluoreszenzanalyse, wie sie
in /1/ Seite 118-20 und Seite 156 beschrieben sind, kombiniert

werden konnen /2/.

Flir diese Untersuchungen wurde davon ausgegangen, daB eine
wesentliche Vereinfachung des Systems erreicht wird, wenn die
glelchen Proben sowohl fiir die Rontgenfluoreszenzanalyse wie auch
flir die massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse verwendet

werden. Dariiber hinaus entfdllt die quantitative Verdinnung, d.h.
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die urspriinglich vorgesehenen genauen Wigungen von Probe und
Verdiinnungsmittel, da flir die Rontgenfluoreszenzanalysen

bereits den unverdinnten Proben ein interner Thorium-232-Standard
zugesetzt wird, wodurch auch die Fehlerguellen entscheidend ver-
ringert werden. Der innere Standard gestattet bel Verwendung
eines Triple-Spikes U-233/Pu-242/Th-230 anstelle des urspriing-
lich vorgesehenen U-23%3/Pu-2U42-Spikes die massenspektrometrische
Bestimmung sowohl der Verdiinnung als auch der Brennstoffkonzentra-
tion der Probenldsung. Um diese Losungen filir die massenspektro-
métriséhe Iéotdbén&érdﬁhﬁﬁngsénaiyse Qerwenden Zu kbﬁnen,rmuﬁte
zunachst ein Th—U-Pu-Trennungsgang ausgearbeitet werden, mit dem
Ziel, sowohl stdrende Verunreinigungen zu entfernen, als auch

aus unterschiedlichen Ausgangsmengen der dreil Elemente ein Ge-
misch der Zusammensetzung zu erhalten, das optimale Mefisignale

im Massenspektrometer gestattet.

Wie Abb. 1 und 2 zeigen, 18Bt sich bei der Abtrennung der
storenden Komponenten am Anionenaustauscher auch der im allgemeinen
in den Proben vorhandene Uraniiberschuf (das iibliche Verhdlinis von
U/Th/Pu betridgt 250/30/1) in Form des Nitratkomplexes an
Dowex 1 x 8, 200-400 mesh durch 8 M HNO5 auswaschen, ohne daf
Thorium oder Plutonium verloren geht. Man erhdlt eine Probenldsung
in der die Komponenten Uran/Thorium/Plutonium ungefzhr wie
1/30/1 vorliegen. In dleser Zusammensetzung konnen die Isotope
der drei Elemente in einem Arbeitsgang nacheinander'massenspektro-
metrisch gemessen werden. Abb.3 zeigt die Ionenstrome der Elémente
mit steigender Temperatur der Verdampfer- und Ionisierungsbind-
chen. Zunachst werden lediglich die einfach geladenen Uranionen
beobachtet, bei htherer Temperatur erscheinen auch Plutonium- und
U0+-Ionen, und erst bei sehr hohen Temperaturen die Ionen aller
drei Elemente, (Abb.3). Bel sorgfidltiger Aufheizung wird es da-
durch mtglich, Stbrungen der U-23%8-Bestimmung durch Pu-238 zu

vermeiden.
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3.2.1.3 Automatisierung der Probenaufbereitung

3.2.1.4

3.2.1.5

Die chemische Probenéufbereitung wie sie in /1/ S.114 be-
schrieben wurde, mufite aufgrund der Thoriumzugabe bel der
Probenahme gedndert werden. AuBerdem haben Untersuchungen zu
wesentlichen Vereinfachungen gefiihrt. So entfdllt die NaNO,~-
Zugabe, statt dessen wird Pu=%*+ durch bei der Verdampfung

konzentrierte Salpetersidure oxidiert /3/.

Fir die Reinigung am Anionenaustauscher wurde ein Prototyp
/3/ des automatisch arbeitenden Ionenaustauscher-Gerdtes fertig-
gestellt, wie auch bereits im /1/ S.114 beschrieben (s. Abb.%4).
Die fiir die automatisch arbeitende Probenaufbereitung noch
fehlenden Teile sollen erst nach Erprobung und Inbetriebnahme
des automatiéch arbeitenden Massenspektrometers hergestellt

und erprobt werden.

Das automatisch arbeitende Hochvakuumschleusensystem

Das in /1/ S.124 beschriebene Hochvakuumschleusensystem wird
z.Zt. von einer Industriefirma hérgestellt. Das Helzsystem wurde
neu konzipiert, um die Vorausheilzung auch nicht vollstéandig ge-
filllter Kassetten oder beim Ausfall einzelner Bindchen zu ermdg-
lichen. Die Arbeiten an der Gesamtanlage wurden fortlaufend iiber-
waéht. Sie wird voraussichtlich im Juni 1972 fertiggestellt und

erprobt.

Das automatisch arbeitende Massenspektrometer

Die von der Fa. VARIAN-MAT, Bremen, gefertigte Hardware zur

automatischen Steuerung, Messung und Auswertung der Analysen-

firma belassen, um die Ausarbeitung und Erprobung der hierfiir
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benstigten Software zu ermdglichen. Die Fa. MAT hat sich
im Zusammenhang mit dem Softwareauftrag bereilt erklirt,
evtl. notwendige Anderungen an der bereits fertiggestell-

ten Hardware kostenlos durchzufiihren.
B. Software

Bel der Bestellung der Software zur Steuerung, Messung
und Auswertung der Analysenergebnisse des automatisch
arbeitenden Méssenspéktromeiefs, wie sie in /1/ S.128-30
beschrieben ist, ergaben sich Schwierigkeiten. Die Ver-
handlungen mit der Fa. MAT iiber Gewdhrlelstungen, Rechte
am Programm, Preilse etc. konnten abgeschlossen werden.

Die Software soll bls Ende Mirz 1973 abnahmebereit sein.

Literatur zu 3.2,1

/1/ Projekt SpFK, Jahresbericht 1970, KFK-1429 (1970) S.103 ff.
/2/ Baeckmann A. von, L. Koch, J. Neuber, M. Wilhelmi; IAEA SM=-149/42 (1971)
/3/ Koch L., A. Cricchio, F. Gérin; IAEA SM-149/2 (1971)



Konzentration (ug/g)

Probenbezeichnung Datum der Analyse U/Pu Verhdltnis
] Pu
Kapsel 1 3.11.70 728.0 - ,

2 2. 2.71 725.8 3.854 188.3
729.1 3.79%5 192.1
3 2. 2.71 727.0 3,730 194.9
729.7 3717 196.3
h 3.12.70 735.0 3.84Y 191.2
Mittelwert 730.0 ¥ 0.52% 3.813 ¥ 2,16% 191.5
Comp.Sample E~I 13.10.70 72U, 4 3.791 191.2
(direkte Analyse) 724.9 3.818 189.7
Mittelwert 724.7 ¥ 0.0u% 3.805 ¥ 0.36% 190.3

3.2.1 Tabelle 1

Analysenergebnisse aus vergleichenden Untersuchungen mit und ohne
Aluminiumkapseln. Probe E-I.
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Konzentration (ug/g)
PROBE
U Pu

Alu Kapsel 1 440.6 ‘ 3,20

443.0
Alu Kapsel 2 Lik 5 3.19
Alu Kapsel 3 44%.8 3.19

by 9 3.21
Mittelwert aller : 443.6 ‘: 0.34% 3.20 t 0-16%
Kapseln
Ausgangslosung 445.0 3.27

46,2 3.25
Mittelwert der 45.6 * 0.19% 3.26 ¥ 0.43%
Analyse
Prozentuale Abwei-
chungen zwischen + +
Resultate der Al- - 0.32% - 1.28%
Kapseln und direk-
ter Analyse

3.2.1 Tebelle 2 _ Analysenresultate der verbesserten Alu-~Kapseln mit

Losung einer Gundremmingen-Brennstoffprobe.
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3.2.1 Abb.l: Absorptionsverhalten von
U-VI, Th-IV und Pu-IV am Anionenaustau-
scher (DOWEX 1 x 8, 20o0-400 mesh) in Ab-
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3.2.1 Abb.2: Desorptionsverhalten von
U-VI, Th-IV und Pu-IV in Abhéng’ zkeit

von den Volumina einer 8 M HNO,-Wasch-

)

losung und nachfolgender 0,35 M HNOE-

BElutionslosung.
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3.2.1 Abb.4: Automatisch arbeitendes Ionenaustauschergerit mit 6 parallel geschalteten
Kolonnen fiir die U~Pu Trennun.
1: Vorratsgefa flir Waschfliissigkeit 2: Kolbenpumpe 3: Absperrventil U4: Sechswegeventil

5% Trennkolonne 6: Fotoelektrische Lichtschranke 7: Probensammler mit 5 Auffanggefiden
8: Programmiereinheit 9: Koordinierungseinheit
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3.2.2 Automatisierung der Uran- und Plutonlumkonzentrationsbestimmung

durch Rontgenfluoreszenzanalyse

J. Neuber, E. Gantner und A. von Baeckmann

Institut fiir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

3.2.2.1 Einfihrung

Die Kontrolle von Kernbrennstoffen -~ sel es aus wirtschaft-
.lichen Griinden oder um ihren MiSbrauch zu nichtfriedlichen
Zwecken zu verhindern - erfordert dle Entwicklung von bedie-
nungsfrei, zuverlidsslg, verfdlschungssicher und ausreichend
‘genau arbeitenden Analysenautomaten zur Bestimmung von Uran-
und Plutoniumkonzentrationen in wissrigen Ldosungen. Als ein
besonders erfolgversprechendes Verfahren bet sich uns hierfir
die Rontgenfluoreszenzspektrometrie an. Sie wird durch anwesende
Fremdelemente kaum gestort, ist vom chemischen Zustand des zu
bestimmenden Elements weitgehend unabhingig und kann automati-
siert werden. In mehreren Kontrollexperimenten, ausgefiinrt in
der Eurochemic Mol/Belgien, wurde eine fiir die SpaltstofffluB-
kontrolle hinreichend gute Genaulgkeit fir Uran- und Plutonium-
konzentrationsbestimmungen in hochaktiven Eingangs- und
Feinproduktldsungen nachgewiesen./1/. Die Radiocaktivitdt der
Spaltprodukte in den Losungen bestrahlter Kernbrennstoffe stort

die Messung nachweislich nicht /2/.

Anfang 1970 begannen wir mit der Automatisierung des ganzen
Systems. Bis September 1971 wurde ein erster Prototyp weitgehend
fertiggestellt. Br ist in Abb. 1 wiedergegeben. Die Fotografie
zelgt die MeBancrdnung mit der vollautomatischen Probenvorbe=
reitung (A) und dem Siemens-Sequenzspektrometer SRS-1 (B), welches
unter der Box angeordnet ist. Die fiir den Betrieb der Rontgen-
rdhre notwendige Hochspannung wird in einem auf der Abb. nicht
sichtbaren Generator Typ K4 erzeugt. Eine Programmsteuerung (C)
regelt den Ablauf der Probenvorbereitung. Steuer- und Zahl-
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elektronik flir das Spektrometer sowie ein Rechner sind im
Steuerpult (D) untergebracht. Die Datenausgabe erfolgt lber
den Fernschreiber (E) links im Bild.

3.2.2.2 Grundsdtzliches zur automatischen Probenvorbereitung

Fur den zu beschreitenden Weg waren folgende Bedingungen

gegeben:

a) die erreichbare MeBgenauigkeit sollte durch die Art der
Probenvorbereitung mdglichst wenig beeintridchtigt werden.

b) die Anlage sollte Eichproben selbstidndig herstellen und
messen konnen.

¢) die Analysenrate sollte nur durch die reine MeBzeit
bestimmt sein.

d) als Konzentrationsbereich der Uran- und Plutoniumbestimmungen
wurden 0,05 - 250 mg/ml vorgegeben.

e) der Raumbedarf der Anlage sollte durch die Abmessungen einer

serienmaBigen Box B 21 begrenzt sein.

 Aus der angestrebten, vom MeBverfahren her gegebenen maximalen
Genauigkeit ergab sich, daB mit einem "inneren Standard"
- besonders geeignet ist Thorium - gearbeitet werden soll. Um
einerseits die Imbulsraten, besonders beil der Bestimmung von
Plutonium, nicht unndtig zu erniedrigen, um mSglichst lineare
Eichkurven zu erreichen und um andererseits wegen der oft hohen
'7-Aktivit§t der Prében mit méglichst wenig Probeldsung auszu-
kommen, muB der MeSbecherquerschnitt optimal gehalten und in
"unendlich dicker Schicht" gemessen werden. Da der Konzentrations-
bereich fiir Messungen guter Genauigkeit zwischen 0,05 = 5 mg/ml
liegt, ist die Originalprobe gegebenenfalls bis zu 50fach zu
verdiinnen. Zur exakten Ermittlung der quantitativen Zusammen-
setzung der MeBprobe aus Originalprobe, Standardldsung und Ver-
diinnungsmittel sollte zwischen allen Vermischungsvorgingen

g ewogen werden. Querkontaminationen lassen sich am besten

vermeiden, indem an geeigneten Stellen der Probenvorbereitung
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alle mit den Analysenltsungen in Kontakt kommende GeféBe gegen

saubere, neue Einwegteile ausgetauscht werden.

Zusammenfassend kann man sagen, dafl die automatische Proben-
vorbereitung die konsequente Mechanisierung eines Handlungsab-
laufs darstellt, wie er im Handbetrieb als optimal erprobt wurde.
Charakteristisch flir die notwendigen ineinandergreifenden Vor-
gidnge sind schnelles Erreichen und Einhalten giinstiger Bewegungs-
geschwindigkeiten, pridzise Haltepunkte in End- und Zwischenlagen,
gut dosierbarer Kraftaufwand, kilirzeste Nachlaufzeiten der Antriebe
und gute Justierbarkeit. Die Boxentechnik bringt die Forderung
sorgfialtiger Vorausplanung des Raumbedarfs fiir das Zusammenspiel
aller Komponenten mit sich. Deshalb wurden fiir kurze Bewegungen
Kleinpneumatik~Zylinder, fiir die ilibrigen Antriebe dichtge-
kapselie Synchrongetriebemotoren gewzhlt.

Beschreibung der automatischen Probenvorbereitung

Zur Messung der Probe ist es erforderlich, daB zu einer de-
finierten Menge der Originalprobe eine bekannte Menge Thorium
oder Yttrium als innerer Standard zugesetzt und mit der Lsung
homogen vermischt wird. Nach jedem Zusatz einer Losung wird
eine Wagung durchgefiinrt. In Abb. 2 sind der Grundrif, in Abb. 3
und 4 FlieBbild und MaterialfluB der automatischen Probenvor-
bereitung dargestellt. Die Abb. 5 - 17 zeigen die wichtigsten
Eihzelgefﬁtérmit ihrem Beﬁegungsschema. Abb. 18 zeigt die vier

verwendeten Einwegteile.

Die in folgender Beschreibung benutzte Symbolik bezieht sich
auf Abb. 2:
Der bei (15) in die Box eingebrachten Probe wird an der Stelle P
mit einer Einmalpipette S aus dem Lager (10) und der Pipettier-
maschine (6) eine Teilprobe entnommen. Diese wird in den vorher
gewogenen Mischbecher BI aus dém Magazin (4) gegeben. Die Rest-
probe gelangt uUber (15) wieder in ein Lager. Mit dem Greifer-
system (2) wird der Becher BI auf die elektronische Waage (1)
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gestellt, deren Schaltgewichte mit dem elektrischen Stellan-
trieb (12) aufgelegt werden. Nach der Wdgung wird der Teil-
probe mit einer der 10 Dosierpumpen (3) eine bestimmte Menge
einer geeichten Thoriumnitratlosung zugesetzt und erneut
gewogen. Weitere Reagenzien oder verdiinnte Salpetersiure
konnen in gleicher Weise zugewogen werden. In entspreéhender
Art stellt die Anlage aufgrund vorgegebener Programme Eich-
proben (Standards) selbst#ndig her. Nach Vermischen der Losung
wird mit einer neuen Pipette eine MeBprobe von ca. 4 ml in
einen MeBbecher BII iibertragen. Das Transportband (7) liberfiihrt
diesen in den Probenwechsler (13), in dem die Messung erfolgt.

Der Becher- und Pipettenvorrat reicht fiir ca. 50 Analysen.

Wdhrend der MeBzeit lauft ein neuer Vorbereitungsgang ab
und schon gemessene Proben werden getrennt nach Ldsungen und
Bechern durch die Gerdte (8, 9, 6 und 16) in die Abfallager

transportiert. Die Wiegedaten werden liber ein Datentransfer-
text ausgegeben.

Die Anforderungen an eine zugehorige Programmsteuerung
kdnnen anhand des Blockschemas in Abb. 19 und der nachfolgenden
tabellarischen Zusammenstellung der Einzelschritte ermessen
werden. Eine zeitliche Durchrechnung des ca. 270 Schritte um-
fassenden Programms ergab, daB pro Stunde finf Analysen ein-

schlieBlich ihrer Messung abgewickelt werden konnen.

Das automatische Spektrometer

Wie schon kurz erwahnt, besteht die MeBanordnung aus einem
tabulatorgesteuerten Sequenzspektrometer Siemens-SRS 1, dessen
Probenwechsler abgebaut wurde und das unter der Box mit der
automatischen Probenvorbereitung steht. Das Prinzip der Anord-

nung mit dem Strahlengang im Spektrometer zeigt die Abb. 20.
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Ein Rontgengenerator (Kristalloflex K 4) liefert die Hoch-
spannung fiir die Rontgenrdhre. Das Spektrometer fiahrt die
im Tabulator eingestellten Winkel automatisch an und inte-
griert iUber eine vorgegebene MeB8zeit. Die Zihlraten werden
iiber ein Interface von einem Fernschreiber auf Lochband

und als Klartext ausgegeben.

Die Abb. 21 zeigt das Spektrum im MeBbereich bei sehr
hohem Urangehalt in der Probe.

3.2.2.5 Das Rechenprogramm zur Ermittlung der Analysenwerte

Zur Zeit geben wir dle Probenkennzeichnung, die Gewichte
und die zu den verschiedenen Winkeln gehGrigen Impulszahlen
im ASC II - Code auf ein Lochband aus. Spdter sollen die bis-
her noch nicht automatisch ermittelten Wiegedaten iiber einen
zweiten Fernschreiber auf einem getrennten Lochband erscheinen.
Dies ist zur kompromiBlosen {berlappung von Vorbereitungs- und
MeBzeiten notwendig. Die Lochbidnder werden iiber eine Daten-
station (Siemens Transdata 8525-101) in die Rechenanlage
IBM 360 des Kernforschungszentrums Karlsruhe eingelesen. Fiir
die Auswertung wurde ein erstes Programm in Fortran IV ge-
schrieben, dessen FlieB8bild im Jahresbericht 1970 auf Seite 161
wiedergegeben ist /3/. Das Programm umfaBt die Eingabe der
Daten und ihre Zuordnung, die Aufstellung der Eichgeraden aus
den MeBwerten der Standards, die Verarbeitung der MeBwerte
der Analysenproben und Berechnung der Analysenresultate sowie
deren Ausgabe. Sein Kernspeicherbedarf ist etwa 240 K. Die
Rechenzeit einschlleBlich der Compilezeit betrigt ca. 10 Se-

kunden fiir maximal 6 Eichproben und bis zu 20 Analysenproben.

Die Eingabe erfolgt so, daB zundchst die Meflwerte des Spek-
trometers mit einer Kennung fir jeden zusammengehdrigen Daten-
satz eingegeben werden. Danach erfolgt die Eingabe der Gewichte
und Standardkonzentrationen. Aus den Eingabedaten der Standards

werden nach folgender Beziehung Qkorr - Werte errechnet:
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Qorr x = s

Qkorr Korrigierter Q = Wert

Nx = Nettoimpulsrate des zu bestimmenden Elements
Ng = Nettoimpulsrate des inneren Standards

Cg = Konzentration des inneren Standards

Die Standards werden nach steigenden Qyorr x ~ Werten

geordnet.

Nach Errechnen des Qkorr - Wertes jeder einzelnen Analysen-
probe berechnet das Programm aus den drel jewells am nidchsten
liegenden Q... x - Werten der Standards eine "peste" Eich-

erade sowle deren Standardabweichu

fol
& =5 LW 48453,

Qorr — Wert der Analysenprobe in die Gleichung ein.

AbschlieBlend werden die Bezeichnung, alle Standardparameter,
die Qkorr x - Werte der Standards sowle die Eingabeparameter,
die anr“ ~ Werte und die berechneten Uran- und Plutoniumkonzen-

trationen mit deren Standardabweichungen fiir die Analysenproben

ausgegeben,



Tab. 3.2.2.1

Teilprogramm

Schritt

W O N o0 oo

Teilprogramm

N

Teilprogramm

1-13

Programmablauf

1: Waage auf Becherleergewicht

Gerat
PW-Schaltwerk

Programm
PW-Schw.

"
"

"

Stellantrieb
PW-Schw.

"

2.1z 1. Pipette bereitstellen

Lademaschine
Magazin
Klemme
Aufrichter
H-D-Schiitten
Spreizdorn
H-D=Schlitten
i

"

Spreizdorn
H-D-Schlitten
Zugschlitten
Pipettiermaschine

2.2 2. Pipette bereitstellen

identisch mit Tellprogramm 2.1
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Position

nullst.
Leergw.
TE1l,TZ1
Hochzzhlen
TEo,TZe
Stellfreigb.
stellen
Stellfreigb.0
Zzhlmagnt. O

H 0-1-0

As

=
ot
[

=

o "I W B S ol

n

1-2

FeoNyw v
Ol L\ VI o

1-2

Laufzeit

1 sec
1

e

o \d
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Teilprogramm 3: Mischbecher wiegen und Transport nach Cl

Schritt Gerdt Position Laufzeit
1 Greifersystem A,G2 2 sec
2 Magazin AS 2
3 Greifersystem A,Gl 2
4 " A 1-2 10
5 " B,G2 2
6 " ' B 1-2 10
7 " B,Gl

8 " A,G2

9 " B 2-1 10
10 " A 2-1 10
11 " B, G2 2
12 Warten 6
13 H 20 E entarret. 2
14 Warten M
15 Auslesesignal 1
16 (Zusatzzeichen) 1
17 H20 E arret. 2
18 Greifersystem B,;Gl 2
19 " B 1-2 10
20 " C,G2

21 " c 1-2

22 " C,Gl 2
23 " B,G2

24 " B 2-1 10
25 " ¢ 2-1 5
26 " B,Gl 2
27 " A,Gl 2



Teilprogramm

Schritt

W 0O 1 WU oY

S R S R
W N O

Teilprogramm

~N O N D

Qo

Teilprogramm

[© XNV S VI
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4:  Probenahme, Uberfiihren nach Cl

Gerat

15
Pipettiermaschine

L
L
n

A

Dosierpumpe
Druckausgleich
Pipettiermaschine

"

”

Membranpumpe
Pipettiermaschine

5: E auf Probengewicht

Programm
PW-Schw.
pumpen

PW-Schw.

1

Stellantrieb

6:  Probe wiegen

H 20 E
warten
Auslesesignal
Zusatzzeichen
H20 E

Greifersystem

Position

1-2

P2

R 1-2
H T-M
R 2-3
H M-T
1-5 ml

H T-M
R 3-5
H H-M
MP 2

H M-H

Probenvol.
TE 1

entarret.

arret.

B, G2

Laufzeit

sec

[N N S .Y

12,5 maximal
8

9,5

3,2

355

15

355

o

o

'._l

DOV i A V)
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Teilprogramm 7: Probe auf Waage (Transport Cl-Bl)

Schritt Gerit Position Laufzeit
1 Greifersystem c 1-2 5

2 " B,G2 2

3 " B 1-2 10

4 " B,Gl 2

5 " C,G2 2

6 " c.,2-1 5

7 " C,GL 2

8 " B 2-1 10

9 " B,G2 2

Teilprogramm 8: Zusatz des inneren Standards

1 Programm Standd.gw. 1
2 Greifersystem B 1-2 10
3 " S 1-2 5
4 Riicklaufquetsche Q2 2
5 PW-Schw. TE 1 1
6 DP (8)
7 PW-Schw. TE O 1
8 " Stellfrei 1 1
9 Stellantrieb Stellen k
10 PW-Schw. Stellfrei O 1
11 Rilcklquw. Q1 2
12 Greifersystem S 2-1 5
13 " B 2-1 10
14 " B,G2 2



Teilprogramm 9:

Schritt

O~ O =0 D

Teilprogramm 10:

W 00~ O Y

b e 2
£ Ul O

Gerdt

warten
H20E

"
Auslesesignal
(Zusatzsignal)
H 20 E
PW-Schw.

Greifersystem

Programm
Greifersystem

i
Riickl.qu.
PW-Schw.

DP
PW-Schw.

1"
Stellantrieb
PW-Schw.
Rilickl.qu.

Greifersystem

n

n
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Wiegen mit innerem Standard

Position

entarret.

warten

arret.
M O
B,Gl

Zusatz Verdinnungsmittel

Vol.Verd.
B 1-2

S 1-2

Q2

TE 1

TE O
Stellfrei 1
Stellen
Stellfrei O
Q1

S 2-1

B 2-1

B,G2

Laufzeit

NN E NN O

‘»—I

(100)

AL N R YA o



Teilprogramm 11:

Schritt

W 0O~ O U1 = o N

[
o

Teilprogramm 13:

~N O WU WU N

Geridt

warten
H 20 E
warten
Auslesesignal
(Zusatzzeichen)
H20 E
PW-Schw.

1"
Stellantrieb

Greifersystem

Greifersystem

"
n
"

ki

Greifersystem
i

L

1
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Wiegen mit Verdiinnung

Position

entarret.

érret.

ZW nullst.
Stellfrei 1
nulist. |
B,Gl

B 1l-2

Uberfiihren der MeBldsung nach Cl

C,G2
C 1-2
C,Gl
B,G2
B 2-1
B,Gl
C 2-1

Laufzeit

Ll o AV VI - Ve )Y

I
o o

AV \VEER G ) B A V]

N
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Teilprogramm 14: Bereitstellen eines MeBbechers

Schritt Gerdt Position Laufzeit
1 Magazin As 1 2
2 Band BA 1 1
3 " Ba 1 5
4 " Ba O 1

Teilprogramm 153 Uberfiinren der MeBldsung in den MeBbecher

1l Membranpumpe MP 2

2 Pipettiermaschine R 1-2 1

3 " H T-H 9,5
4 " R 2-5 4,2
5 " H H-M 355
6 Membranpumpe MP 1 20

7 Pipettiermaschine H M-H 3.5
8 " R 5-4 2,2
9 " H H-T 9,5
10 Membranpumpe MP 2 15

11 Pipettiermaschine H T-M 6

Teilprogramm 16: Transport zum Probenwechsler

1 Band BA 2 1
2 " Ba 1 8
3 Drehkreuz Kr 2-3 2,5
4 Band Ba O 1
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Teilprogramm 17: Einfahren der MeBprobe in Probenwechsler

Schritt Geridt Position Laufzelt
1 Probenwechsler Ex 1-2 2

2 " H H-M 19

3 " Ex 2-1 2

4 " H M-H 19

5 " R 1-2 9

6 " S 2-1 4,5

7 " SS 1-2 2,5

8 " H H-T 37

(9) Startsignal SRS-1 1

Teilprogramm 18: Leeren und Verwerfen des Mischbechers

Greifersystem C 2=1 5
2 " : K 1-2 3
3 warten 3
4 Greifersystem K 2-1 3
5 _ " C 1-2 5
6 " D,G2 2
7 " D 1-2 3
8 " D,Gl 2
9 " C,G2 2
10 " C 2-1 5
11 " C,Gl 2
12 " D 2-1 3
13 " D,G2 2
14 " ' D 1-2 3
15 " D,Gl 2
16 Becheraufzug H 1-2 5
17 " h 1-2 5
18 ¥ h 2-1 5
19 " H 2-1 5
20 Greifersystem D 2~1 3
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Teilprogramm 19: Riicktransport aus der MeSposition

Schritt Gerdt Position Laufzeit
1 Probenwechsler H T-H 37
2 " SS 2«1 2,5
3 " R 2-1 9
4 " S 1-2 4,5
5 " H H-M 19
) * Ex 2 2

7 " H M-H 19
8 " S 2-1 , 4,5
9 " Ex 1 2
10-12 Drehkreuz Kr 25 755
13 Band BA 1 ' 1
14 " Ba 1 8
15 " Ba O 1
16 Pipettiermaschine H M-T 6
17 Membranpumpe MP 1 20
18 Pipettiermaschine H T-H 9,5
19 Greifersystem C 1-2 5
20 Pipettiermaschine R 4-5 2,2
21 " H H-W 4
22 Membranpumpe MP 2 15
23 Pipettiermaschine H W-H

24 " R 5-2 4,
25 " H H-T 9,5
26 " R 2-1



Teilprogramm 20: Abtransport der 2. Pipette

Schritt

~N NV =N e

= O o
o

Teilprogramm 21:

~N O\ oo D

Gerdt
Zugschlitten
H-D=-Schlitten

Spreizdorn
H=-D-Schlitten

"

"

Spreizdorn
Klemme
H-D-Schlitten
Aufrichter

Weiche
Band

Weiche
Aufzug

"
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Position

G 2-1
K 3~k
Al

T 4-3
R 2-1
K 1-2
A O
KL 2
X 2-1
E 2-1

Abtransport des MeBbechers

We
BA 2
Ba 1
Ba 0
W1
1-2
2-1

Laufzeit

3
2,8
2
2,8
2,5
2,8
2
2
2,8

1,5



Teilprogramm 22:

Schritt

W 0O~ v D

e e o
(GRS VI O -

Gerdt

Pipettiermaschine
Membranpumpe

Pipettiermaschine

Li

L

Zugschlitten
H-D-Schlitten
Spreizdorn
H-D=Schlitten

n

"

Spreizdorn
Klemme
H-D~Schlitten

Aufrichter
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1. Pipette verwerfen

Position

R 5=-2
MP 1

H H-T
R 2-1
P1l

G 2-1
34

Laufzeit

4,2

9,5

2,8

2,8

2,5 .
2,8

2,8
1,5



MP

Membtranpumpe
1 120
2 Lml ¢s

bis

Dosierpumpe
(255/ml)
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(35s)

—

(8s) Presse:
Aufpressen und
Losen von 5ml-
Einnwalspntzenz
ohne Kolben 1

(1s) 2

3,2.2

Abb.: 5 Pipettiermaschine

(1s) 3 4

(is)

(225)

Bewegungsschena



-119~

e

3.2.2.
Abb.: 6 Pipettiermaschine




3.2.2-
bb. . |




-121-

.
-
.

e g

-
- o
W%’ﬁé’#g%?}z“?é’% o
- .

.

P
e
.

3.2.2.

Abb.: 8  Stellantrieb
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Verbrauchte MeBRbecher
zum Abfall [ 7s)

Weiche
| O 1%.'
Band 2
BQ T Drehkreuz
|
Neue Mefibecher Kr
vom Magazin
(5s)

3.2.2

Abb.: 9 Transportband Bewegungsschema




~123-

b

o = e AR

3.2.2.
Abb.: 10, Transportband mit Drehkreuz
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R

|

(9s)

P !

S)
,, Schutzschieber 1

M—" 1 455s) 2

1*-3(2 2
S/ Mel3 -

-~ v becher

Vo | @
SS Exzenterklemme
(255)
| Ex

Schutzschieber 2

T___Zﬁ‘_—#‘b 1

2

Mefposition

3.2.2
Abb.: 11 Probenwechsler

Bewegungsschema
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-

.

Abb.: 12 , Probenwechsler
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Anschluf3 der

D <).\ Dosiergmpen

JA QI
o —3
Y S ~
Wiege -
position
Y
1 zU
C . s
mK Greiferfunktion G(zs)
1(3s) ©2 2V ay
-~ Kippen Ny %
3.2.2
Abb.: 13, Greifersystem Bewegungsschema
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n i/' : \ _——_‘IIO
n-teiliges m — |
Fallschacht- | |
magazin - | |

| | |

Y [

Y |

|
v ] | |
| |
, —1
!
— 0 |
|
|

— T
Aus(sztscjﬁer A S

Abb.: 15, Bechermagazin Bewegungsschema
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3.2.2. :
Abb.: 16 , Bechermagazin
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Magazinschdchte

7 6 5 IA 3 2 1
————o—1—o o o o o—| o 1 ————
! | S U '
Owmmmnmen() O I SR —
TN EE— 7T
. toB i
%\—4‘;7\ AusstofBer AS t\;j

3,2.2

Abb.: 17

Spritzenmagazin Bewegungsschema

35

|—l....___..__.._.____._______._.._______.___.____...._____._
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Abb.: 18 , Einweg- Teile
BI : Mischbecher , 50 ml

BIl : Me3becher 5 ml

S : Pipette (5ml-Einmal-Spritze )
H : Hullkorper fur S




STEUERN DOSIEREN WIEGEN HANTIEREN MESSEN
Datentrager |Geeichte Losungen Einwegteile| 4 K4
Folge_ — Dosierpumpen}-——-'-—l ‘MeChClnik SRS
Probenehmen
Steuerung HZOE | Lagern Rontgenrohre
Dateneingabe . Transportieren - jemend  MeBposition
Schaltwerke Stellantrieb Schaltgewichte Pipettieren 1 1 Kristall
Handschaltung Regler Mischen _ Sollerspalte
Druckluftsteuerng. Motor- Probenwechsel .- | [—] Goniometer
Arretierung Detektor
Sinusverstarker
|
Abfall-Lager MefRschrank

Dosier-Wiege-

Schaltwerk

Steuergerat

Zusatz-Zeichen-Befehle

Eltenausgabe, |

Linearverstdrker
Diskriminator
Zdahlelektronik

Digitalvoltmeter Telgtype Tel_efype |_Tc1bulc1t01r
==
Datentransfer Lochband| Lochband] Y Interface

3.2.2

Abb.: 19  Blockschema

-Zgl-
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Innenraum der Box
Mel3becher
Probe

Boxenboden

P

Sollerspalt

Rontgenrohre /@

Berylliumfenster
-

Analysatorkristall

Goniometerachse

\

Bleiabschirmung

Szintillationszdhler

3.2.2

Abb.: 20, Meflanordnung
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-
3.10__§_ W-Rohre
£ 55kV , 32mA,
LiF 110, n=1,
410 Tmp/s
2,103 1
104+ Konzentrationen
g ‘g E g Pu 029 mg/g
= T U 142  maq/
:i (;? a | g g
_ Th 1,24 mgl/g
10, 'r

]
39° 38° 37° 36° 35° 3.° 24

3.2.2

Abb.: 21~ Spektrum im Mefbereich
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3.2.2.6 Ausblick

Das Gesamtsystem wurde im Berichtszeitraum besonders in
Hinblick auf die Ausstellung zur 4. Genfer Atomkonferenz,
die Interkama in Diisseldorf und die Deutsche Industrieaus-
stellung in Berlin unter erheblichem Zeitdruck weitgehend
fertiggestellt. Fiir die Erprobung unter realistischen Be-
dingungen werden 1972 einige Bestandtelle verbessert. Zudem
sollen Erweiterungen zur Verarbeltung von Proben fiir die
Massenspektrometrie vorgenommen werden /4/. Die Steuerung mit
zugehorigen Programmen soll in Angriff genommen und das
Rechenprogramm auf eine gquadratische bzw. kubische Eichfunk-

tion umgestellt werden.

Literatur zu 3.2.2

/1/ Baeckmann A. von; "Safeguards Technigues" Proc. Sym. JAEA Wien
1970, Vol. 2, 45
/2/ Pella P.A., A. von Baeckmann; Anal. Chim. Acta 47, 431-438 (1969)
/3/ Baeckmann A. von, J. Neuber, E. Gantner; KFK 1429 S.155-162 (1971)
/4/ Baeckmann A.von, L. Koch, J. Neuber, M. Wilhelmi:
IAEA Sm 149/42 (1971)
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3.2.% Versuche zur emissionsspektroskopischen Isotopenbestimmung in
Kernbrennstoffen

E. Mainka und H.-~G. Miller, Institut fiir Radiochemie
Kernforschungszentrum Karlsruhe

3.2.3.1 Einleitung

Im vorhergehenden Jahresbericht des Projektes Spaltstoff-
fluﬁkcntroile /1/ sind die Mdglichkeiten der emissionsspektros-
kopischen Isotopenanalyse von Uran und Plutonium aufgezeigt
worden. Aufgrund der Erkenntnis, dafl bei Bogenanregungen
effektive Linienbreiten <35 mR nicht zu erreichen sind, muBite
zur Aufldsung von Isotopenaufspreizungen von < 35 mx nach
kZlteren Lichtquellen gesucht werden.

Elektrodenlose Entladungsrohren sowle die kalte Hohlkathode
sind hier die Alternmativen. Im Hinblick auf die Automatisierung
kommt allein die Hohlkathodenanregung in Frage. Das Analysen-
material liegt in den meisten Fidllen als salpetersaure Losung
oder als Oxidpulver vor und es ist notwendig ein Préparat her-

zustellen, das entsprechend angeregt werden kann.

3.2.%.2 Versuche zur Prédparatherstellung

Kathoden aus Kupfer und Nickel wurden mit Oxid beschichtet,
in dem die salpetersaure IOsung zunichst aufgetropft und an-
schlleBend die Kathode erhitzt wurde. Die Entladung unter diesen
Bedingungen war bei geringen Konzentrationen < 1 mg genligend
stabil. Die notwendige Intensitdt konnte damit nicht erzielt
werden. Bel Arbeiten mit grtBeren Konzentrationen (1-5 mg)
zeigte sich, daB8 Schichten reproduzierbarer Oberfliche und Dicke
nicht hergestellt werden konnten. Die Kathodenwiande wurden von
Probe zu Probe unterschiedlich beschichtet. Die Unterschiede
in der physikalischen Beschaffenheit der Hohlkathoden verursachte
unterschiedliche Anregungsbedingungen, was zu unkontrollierbaren
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Verschiebungen der Eichgeraden filhrte. Um Ldsungen in einer
brauchbaren Hohlkathodenentladung zur Anregung zu bringen,
ist eine grundlegende Prédparationstechnik noch zu entwickeln,

Fiir unsere weiteren Untersuchungen haben wir Oxid als Aus-
gangsmaterlal benutzt, da wir hier auf den Erfahrungen aufbauen
konnten, die bel der Spurenbestimmung in Kernbrennstoff mit
Hohlkathodenanregungen erarbeitet worden waren /2/. Die Pri-
parationstechnik ist die folgende:

In einer Kupfermatrize wird das Probenmaterial eingepreBt.

Um die bestmdgliche Bindung zwischen Kupfermatrize und Probe zu
erreichen, wird zunidchst eine Kupferschicht mit etwa 1,5 t/cm2
eingepreBt. Erst darauf preft man die Probenmischung. Da das

zu analysierende Oxid zur Anregung elektrisch leitfdhig sein
mul, wird es mit Kupferpulver gemischt. Das Verhdltnis UOp/
Kupfer betridgt TO:30%. Mit dieser Anordnung erreicht man auch
die notwendige Wirmeleitféhigkeit, sodaB eine Uberhitzung der
Probe vermieden werden kann und das Material allein durch
Kathodenzerstdubung abgebaut wird. Die geprefite Mischung bildet
den Boden der Hohlkathode. Als Wandung wird ein Nickelrdhrchen
benutzt. Abb.l zeigt eine Skizze unserer Hohlkathodenanordnung.
Sie ist wassergekiihlt. Die so erhaltenen Analysenlinien haben
Halbwertsbreiten von 12«15 mR.

3.2.%.3 Festlegung der Arbeitsbedingungen

Zur Ermittlung der besten Arbeltsbedingungen wurden folgende
Untersuchungen durchgefiihrt:

a) Die Abhingigkeit der Linienintensititen vom Gasdruck.
Der Verlauf der Linienintensit&t mit zunehmendem Gasdruck ist
in Abb.2 dargestellt. Das Intensitdismaximum der benutzten
Linie (U 5027, 398 R) liegt bei 3,5 torr. Das Erscheinen
des Maximums erklért sich aus der kombinierten Wirkung von
Energie und Anzahl der positiven Ionen. Mit wachsendem Druck
nahmen die Elektronentemperaturen und die Energle der positiven
Ionen ab. Ihre Anzahl nimmt aber zu. Da die Anregung des
zerstdubten Materials vorwiegend durch Std8e zweilter Art
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Hohlkathodenwandung

SAAANNANNNY
AN AN SN AN A

Probenschicht

EingepreBtes Kupfer

-7j g; } Probe

i

i

Kupfer-Matrize —

3.2.3 Abb.1: Hohlkathodenanordnung./ Kupfermatrize

mit eingepresster uu2/Cu -Mischung als
Boden der Hohlkathode.

200 { Skt/ min
f
150_
100_{
50 ]
—p> Argondruck (Torr)
o } . } . | - ' !
2 3 4 5 6

3.2.3 Abb.2: Intensitdt der Uranlinie bei 5027,3%98 2
in Abh&ngigkeit vom Gasdruck.
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mit metastabil angeregten Zustinden der Gasatome erfolgt,
wird die Konzentratlon der angeregten Atome des Analysen-
materials auler von der eigenen auch von der Konzentration

der Trigergasatome im metastabilen Zustand bestimmt.

Die Abhdngigkeit der Linienintensitdt von der Stromstarke
zeigt Abb.3. Man sieht, daB mit steigender Energie die
Zerstaubung kontinulerlich widchst. Eine Grenze ist hier nur
durch thermische Effekte gegeben. Unsere wassergekihlte
Hohlkathode ist auf eine maximale Stromstirke von 500 mA
begrenzt. Thermische Effekte treten unter diesen Bedingungen
noch nicht auf, sodaB die angestrebte Verringerung der
physikalischen Linienhalbwertsbreite garantiert ist. Aus
den obigen Untersuchungen eréeben sich fUur unsere Analysen-
methoden folgende Betriebsparameter flir dle Hohlkathode:
Stromstdrke i = 500 mA

Ar=Druck p = 3,5 Torr

Arbeitsweise des Empfangersystems

Zur Intensitdtsmessung der Isotopenlinien steht uns ein
Digimess der Firma RSV zur Verfiigung. Eine Messung der Licht-
intensitidt der Isotopenlinien erfolgt durch Sekundadrelektronen-
vervielfacher (SEV). Je nach Linienintensit&t einer Spektrallinie
entsteht am Sekundidrelektronenvervielfacher ein mehr oder weniger
groBer Photostrom, der einem MeSkanal zugeordnet wird. Die am
Arbeitswiderstand des Kanals abfallende Spannung geht direkt
zum Verstédrker und wird am Digitalvoltmeter angezeigt. Prinzipiell
bestehen zwel MOglichkeiten um die Integration des Photostromes

vorzunehmen:

1. Man integriert den Photostrom iUber eine bestimmte Zeiteinheit
oder

2. man integriert den Photostrom der Linie und einer Bezugslinie
solange, bis dasIntegral des Photostromes der Bezugslinie
einen vorher festgelegten Wert erreicht hat.

Wir haben z.Zt. 7 Kanile, sodaB 7 Spektrallinien nebeneinander

gemessen werden konnen. In den meisten Fdllen filhrt die zweite
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6004 Skt/min

400 —+

200+

I (mA)

i

100 200 300 400 500

3.2.3  Abb.3: Intensitédt der Uranlinie bei 5027,3%98 &
in Abhéngigkeit von der Stromstérke.
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Mdglichkeit zu reproduzierbareren Ergebnissen, da Unregelmédfig-
keiten in der Probenprdparation sowie Schwankungen der Licht-

quelle eliminiert werden kOnnen.

Die Integration nach einer Bezugslinie verlauft so, da8
wédhrend einer Entladung aller Analysenlinienkandle und auch der
Bezugskanal gleichzeltig aufgeladen werden. Unabhingig von der
Zeit ist die Integration dann beendet, wenn der Bezugskanal
an einem Digitalvoltmeter den Wert 800,0 erreicht hat. Durch
Abtasten der elnzelnen Analysenkandle 1d8t sich das Zeitintegral
des Photostromes fiir jede Analysenlinie ermitteln.

Fiir unsere Arbeiten haben wir zur Bestimmuing des U=235-Gehalts
U=-238 als Bezug gewidhlt. Zur Analyse wurden die Intensitdts-
verhdltnisse von Jjewells 10 Messungen eines Priparates ermittelt.
Die Auswertung erfolgt z.Zt. noch iliber Eichkurven. Versuche zur
Absolutmessung sind im Gange. Im untersuchten Konzentratlonsinter=
vall von 0,05% U-235 bis 5% U=-235, konnten bei 5 Parallelbe-
stimmungen Reproduzierbarkeiten zwischen 3 und 0,25% erreicht

werden.

Literatur zu 3.2.3

/1/ Projekt SpaltstefffluBkontrolle KFK 1429, S.163 (1971)
/2/ Aya Ramirez, 0.; KFK 1496 (1971)
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3.2.4 Isotopenkorrelation der schweren Isotope und ausgewzhlter Spalt-

produkte

G. Cottone, A. Cricchio, R. De Meester, L. Koch

Furopdisches Institut fiir Transurane

Es wurden an weiteren Lelstungsreaktoren Analysen durchgefiihrt,
so daB Informationen iiber die Isotopenzusammensetzung von Kern-
brennstoffen nach ihrem Einsatz im Reaktor bis Jetzt fir folgende
Siedewasserreaktoren vorliegen: VAKX Kahl, Garigliano, KRB-Gund-

remmingen, sowie fiir den Druckwasserreaktor TRINO-Vercellese.

Alle Untersuchungen beziehen sich auf Pelletproben, die aus
verschiedenen Stidben der Brennelemente herausgeschnitten wurden.
Diese Pelletproben haben bekanntlich den Vorteil, daB8 sie einen
sehr groBen Abbrandbereich lberdecken, entsprechend der axialen
Abbrandunterschiede der Brennelemente. Sie haben Jjedoch den Nach-
teil, daB die Unterschiede im Neutronenenergiespektrum, die inner-
halb eines Biindels zu beobachten sind, sich besonders stark auf
die Isotopenzusammensetzung auswirken. Die Isotope, die von uns
routinemdfig an Brennstoffproben analysiert werden, sind in der
ersten Tabelle aufgefiinrt.

In der letzten Zeit untersuchen wir systematisch, inwieweit
Verhdltnisse der erwdhnten Isotope sich mit Parametern korrelieren
lassen, die flir eine SpaltstofffluBkontrolle relevant sind, Im
einzelnen untersuchten wir den Abbrand, Fps die U~235~Abreicherung,
Dg, und den Aufbau der Pu-239-, 240-, 241-, 242-Isotope. Im Gegen-
satz zu den iblichen Korrelationen gingen wir nicht von den
chemischen Elementen aus, wie z.B. die von amerikanischen Autoren
verdffentlichten Korrelationen der Abhingigkeit des U/Pu-Ver-
hdltnisses vom U=235/238-Verhiltnis /1/, da Anderungen des Neu-
tronenenergiespektrums im Reaktor UnregelméSigkeiten in diesen
Korrelationen bewirken. Wir meinen jedoch, daB diese Einfliisse

sich wesentlich verringern, wenn man anstelle der globalen
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U/Pu-Anderung nur die Korrelation einzelner Isotope untersucht.
Der Grund dazu liegt darin, daB die Energieabhingigkeit des
Wirkungsquerschnittes eines Pu-Isotopes sich besser mit einem
einzelnen Isotopenverhdltnis mit entsprechender Energieabhingig-
keit des Wirkungsquerschnittes, z.B. Xe-132/131, korrelieren

148t, als das U/Pu~Verhdltnis, in das eine Reihe von Wirkungsquer-
schnitten eingeht, die eine unterschiedliche Energieabhingigkeit
zeigen. Im folgenden werden einige Beispiele dieser Isotopen-
korrelationen erwdhnt /2/.

Es 148t sich zeigen, daB sich der Abbrand, (in a/o) mit dem Ver-
hdltnis U~235/238 korrelieren 148t, (Abb.l). Diese Korrelation
ist natiirlich abhéngig von der Anfangsanreicherung des Brennstoffes.
Eine Abhingigkeit von der Anfangsanreicherung ist nicht zu be-
obachten, wenn man fiir die Korrelation die Pu-~Isotope benutzt.
Als Beispiel ist in Abb.2 die Abreicherung an U-235, D5, gegen
das Verhdltnis Pu-240/239 aufgetragen. Dieses Bild #ndert sich
sofort, wenn die thermische Rlickfilhrung des Pu in Betracht gezogen
wird. Eine Mdglichkeit, den EinfluBl der Ausgangsbedingungen des
Brennstoffes zu umgehen besteht darin, die Korrelationen auf eine
Analyse der Spaltprodukte aufzubauen. So 188t sich z.B. die Pu~240-
Menge bezogen auf anfinglich vorhandene Brennstoffatome gegen das
Verhdltnis Nd-146/145 korrelieren (Abb.3). Ein weiteres Beispiel
ist die Korrelation des Pu~24l, ebenfalls bezogen auf die anfangs
vorhandenen Brennstoffatome, gegen das Verhdltnis Xe=-132/131
(Abb.4). Die Gleichungen dieser erwihnten linearen Korrelationen
mit der Standardabweichung des Arguments sind in Tabelle 2 wieder-
gegeben.

Um die Fiille der anfallenden Daten verarbeliten zu konnen, und
mogliche, noch nicht erkannte Korrelationen aufzudecken, sind wir
dazu iibergegangen, eine Datenbank zu installieren, mit deren Hilfe
systematisch die Einfliisse der Brennelementgeschichte auf bekannte
Korrelationen untersucht werden. Ferner werden wir kiinftig Proben
nach dem Aufldsen ganzer Brennelemente analysieren, um zu unter-
suchen, inwieweit die lokalen Einfliisss, die flir pelletgrofle

Proben beobachtet wurden, sich herausmitteln. Dazu untersuchen wir
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im Rahmen des Mol-IV-Experiment bel der Wiederaufarbeitung des
SENA~-Reaktorbremnstoffes die Isotopenzusammensetzung des aufge-
15sten Brennstoffes, sowie die freigesetzten Spaltgase. Bel der
Wilederaufarbeitung des Brennstoffes des Kraftwerks Obrigheim

in der WAK Karlsruhe werden die gleichen Analysen von uns durch-

gefihrt.

Literatur zu 3.2.4

/1/ Christensen D.E., R.A.Schneider, K.B.Stewart BNWL-SA-473 (1972)
/2/ Xoch L.,A.Cricchio, F.Gérin IAEA SM-149/2 (1971)



Thorium 230, 232,

Uranium 233, 234, 235, 236, 238,
Neptunium 237,

Plutonium 236, 238, 239, 240, 241, 242,

Americium 241, 242, 243,

Curium 242, 243, 244, 245, 246, 247, 248,
Cesium 134, 137,

Neodymium 143, 144, 145, 146, 148, 150
Krypton 83, 84, 8%, 86,

Xenon 131, 1%2, 134, 1%

3.2.4 Tabelle 1 Analysierte Isotope

KORRELATION Glelchung der Abwelchung vom | Bereich des
Argument Variable Regressionsanalyse Argument Argument
Frp U-235/238 empfindlich gegen
Anreicherung
Ds, Pu~240/239 ¥y = 1.36x + 0.12 0.02 (2.8 bis 6.8) x 107t
Pu-240 Na-146/145 v = (0.98x - 0.75) x 102 0.14 x 10~ |(0.4 bis 1.8) x 10™
Pu-241 Xe-132/131 vy = (0.21x - 0.19) x 1072 0.58 x 107% (1 bis 8) x 1074

%.2.4 Tabelle 2 Korrelationen einiger schwerer Isotope
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3.2.5 Sonstige analytische Verfahren

3.2.5.1 Untersuchungen zur Bestimmung von U-235 und Pu-239 in Abfall-
losungen von Wiederaufbereitungsanlagen durch Neutronen-

aktivierungsanalyse

A.H. Hawa, Institut fir Radiochemie,
Gesellschaft fiir Kernforschung

Die im Vorjahr aufgenommene Untersuchung lber die Bestimmung
von U-235 und Pu-239 in Abfalldsungen durch Neutronenaktivierungs-
analyse /1/ wurde 1971 fortgesetzt und das Verhdltnis der rela-
tiven Linienintensitdten fiir die 18%6 keV-Linie des Rb-88 und
die 1426 keV-Linie des Cs-138 fiir verschiedene Mischungen von
U=-235 und Pu-239 bestimmt. Infolge einer Verdnderung der MeBgeo-
metrie und der Arbeitsbedingungen ergaben sich fir die relativen
v-Intensitétsverhdltnisse etwas andere Werte als die, die in

/1/ genannt wurden.

In Tabelle 1 sind die gemessenen Werte und ihre Standardab-
weichungen flir verschiedene U=~235/Pu~239-Verhidltnisse sowie fir
die U=235-Spaltung angegeben. In Abb. 1 ist die Eichkurve

wiledergegeben.

Besondere Schwierigkeiten ergaben sich bel der Entgasung der
Proben vor der Messung, wobel gelegentlich ein vorzeitiges
Entweichen von Kr-88 auftrat, welches zu Fehlmessungen fiihrte.
1972 sollen deshalb einige Versuche ohne Abtrennung des Spalt-
kryptons und Spaltxenons ausgefiihrt werden. Auch sollen
quantitative U-235- und Pu~-239-Bestimmungen untersucht werden.
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3.2.5.1 Tabelle 1

Relatives Verh#ltnis (C) der Linienintensitidten der 1836 keV-
Linie des Rb-88 und der 1426 keV-Linie des Cs-138 zuriickge-
rechnet auf den Zeitpunkt der Entgasung. ‘

Probe C o
U-233 1.444 0.136
U-235 0.875 0.050
27.86% Pu-239 0.728 0.054
72.14% U-235 r >
52.58% Pu-239 0.6 .
47.42% U-235 o 0-037
T7.46% Pu-239 0.495 0.029
22.54%4 U-235

Pu-239 0.376 ¢.052

Literatur zu 3%.2.5.1

/1/ Projekt SpaltstofffluBkontrolle Jahresbericht 1970
KFK 1429, Seite 176 (1971)
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0 25 50 75 100 —> %% Pu-239
] ) 1
I T l
100 75 50 25 0<3— °6 U-235
3.2.5.1 Abb.1: Abhingigkeit des relativen Verh&ltnisses

der LinienintensitZten bei 1836 und 1426 keV
von der Zusammensetzung der Probe.
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3.2.5.2 Verbesserung und Teilautomatisation der oxldimetrischen Plu-
toniumkonzentrationsbestimmung

E. Mainka, W. Coerdt und W. Konig
Institut fiir Radlochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

Die potentiometrische Bestimmung von Plutonium wird seit
Jahren in unserem Laboratorium routinem#Big ausgefiihrt /1/. Die
einzelnen Reaktionsschritte dabel sind die folgenden:

1. Plutonium wird mit Ag0 zu Pu-VI oxldiert

2. Pu-VI wird mit Fe-II-UberschuB zu Pu~IV reduziert

3. Der Fe-II-Uberschu8 wird mit Ce-IV zurticktitriert

4, Der Endpunkt wird potentiometrisch mit einem Platin~Hg,SO0y~
Elektrodensystem bestimmt.

Wie die Diskussionen nach einem Interlaboratoriumtest /3/ ge-
zelgt haben, ist die Art des Titrationsmittels von groBSer Bedeu-
tung. In unserem Verfahren ist dle Instabilitdt der Cer-Losung
ein schwacher Punki. Der Einsatz eines stablleren Oxidationsmittels
widre hier winschenswert. Wir haben deshalb zunidchst versucht im
3. Reaktionsschritt K20r207-L6sung anstelle von Ce-IV-Ldsungen zu
verwenden., Der Potentlalsprung am Aquivalenzpunkt betrug unter den
gegebenen Bedingungen nur 50 mV, sodaB eine bessere Reproduzier-
barkeit des Analysenverfahrens auf diesem Wege zundchst nicht er-
zielt werden konnte. Eine Verbesserung der Endpunkisanzeige kann
man aber dann erreichen, wenn man das MeBelektrodensystem dem
Redoxsystem der Analyse besser anpaBt. Pietri /2/ empfiehlt zur
Potentlalanzeige bei der Fe-~-II~Titration mit K20r207 polarisierte
Goldelektroden zu verwenden. In einer Arbeitsbeschreibung des In-
terlaboratoriumtests /3/ wird auBerdem das Elektrodensystem
Platin/Wolfram erwidhnt. Wir haben beide Verfahren untersucht.
Abb.l zelgt eine Gegeniiberstellung der einzelnen Titrationskurven
bel gleichen Konzentrationsverhéltnissen. Man sieht, daB8 Fe-II
sowohl mit der polarisierten Goldelektrode als auch mit dem Elek-

trodensystem Platin/Wolfram gut gemessen werden kann. Der
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3.2.5.2  Abb.1: Potentialkurven filir die Titration von Fe2+

a)
b)
c)
d)

mit Ce-IV (Elektrodensystem Pt/HgZSO4)

mit K,C0r,0, (Elektrodensystem Pt/HgZSO4)

mit K20r207 (Elektrodensystem Au polarisiert)
mit K,Cry0- (Elektrodensystem Pt/W )
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Potentialsprung an der Platin/Wolfram-Elektrode bei der Fe-II-
Titration mit Kaliumdichromat ist dem der Ce~IV~Titration an

der Pt~-HgoSOy~-Elektrode vergleichbar. Mit den polarisierten
Goldelektroden ist zwar ein grioBerer Potentialsprung zu er=-
halten, die Auswertung der Potentialkurve ist aber nicht einfach.
Eine Titration mit dem Titroprint E 475, mit dessen Hilfe das
Verfahren teilautomatisiert werden soll 1st nicht mdglich, da
das Gerdt einen riicklaufigen Kurvenverlauf nicht verarbeiten
kann. Durch die Einfiihrung von K20r207 als Titrationsmittel

und die Durchfiihrung der Titration mit dem Titrierautomaten
Titroprint unter Verwendung des Elektrodensystems Platin/Wolfram,
konnte die Analysenmethode verbessert werden. Z.Zt. arbeiten

wir nach folgender Vorschrift:

1. Die PlutoniumlSsung wird eingewogen (ca. 10~15 mg Pu)

2. Durch Ag0O=Zugabe wird alles Plutonium zu Pu-V1 oxidiert

3, Uberschiissiges AgO wird durch Zugabe von 1 ml 4,5 M
Aminosulfonsdure (AMS) zerstért.

k, Pu-VI wird mit Fe-II reduziert. Die Potentilalinderung bei der
Zugabe von Fe-=II wird mit einem Milivoltmeter beobachtet. Ein
etwa 20%iger UberschuB an Fe-II-Ldsung wird zugegeben.

5. Der UberschuB an Fe-II wird mit K20r207=Lbsung zuriicktitriert.
Die Titration wird mit dem Titroprint E 475 unter Verwendung
des Elektrodensystems Platin/Wolfram durchgefiihrt.

Mit dieser Arbeltstechnik wurden relative Standardabweichungen
von 1 0 = 0.06% erzielt.

Literatur zu 3.2.5.2

/1/ Lindner L. und A. von Baeckmann; KFK 701 (1967)

/2/ Pietri C.E.; Talanta 6, 159 (1960)

/3/ Joint Integral Safeguards Experiment (Jex 70) KFK 1100, EUR 4576e
S.T-44 (1971)
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4, Containmentmalnahmen

4.1 Arbeiten am Accountabilitytank

Der im Jahre 1970 vorgelegte Arbeitsplan zu speziellen Untersuchungen des

Problemkreises Eingangsmessung in einer Wiederaufarbeitungsanlage fand bei
der TAEA so groBes Interesse, daB diese sich in Form eines Forschungsver-

trages (No. 990/RB) finanziell an den Aufwendungen beteiligt. Die fiir

den Vertragszeitraum vom 1.2.71 bis 31.1.72 vorgesehenen Arbeiten konnten

bis Ende 1971 zu einem Teil abgeschlossen werden.

Zu untersuchende Problerkreise

Die Arbeiten, welche an einem Versuchsaufbau auszufiihren sind, lassen sich

. . .
n folgende Kategorien einteilen:

(w5

1. Entwicklung und Erprobung eines MeBsystems zum Hachweis von Fliissigkeiten

in geschlossenen Beh#lteranschlufirohren.

2. Entwicklung und Erprobung der Tracertechnik als unabhingige MeBmethode
zur Verifikation der Behilterkalibrierdaten und zur Messung des Spalt-

stoffinventars des EingangsmeBbehilters.

Dazu gehSren Untersuchungen einer Reihe von damit zusammenhingenden

Problemkreise wie:

a) Erzeugung exakter Kalibrierdaten zur Ermiglichung des Vergleichs

herkdmmliche Methode - Tracermethode

b) Untersuchungen zur Frage 8rtlicher Inhomogenititen in der

Behdlterldsung

c) Untersuchungen zur Frage der Repridsentanz der Probe in Abhingigkeit

von der Rezirkulationszeit am Probenahmesystem

d) Untersuchungen zur Effektivitdt des Luftmischers.

3. Untersuchungen zur Eingriffsicherhiet der derzeitigen Instrumentierung.
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Im Vordergrund Tank II, dahinter Die Bedienungsinstrumentierung
Tank I, beide in den dazugehdrenden filr Tank I und Tank II (Panel).
Auffangwannen.

U-Rohr-Manometer fiir Fiillstand und Dichte. MeBwertumformer (Transmitter)
fiir Fiillstand und Dichte von Tank II.

Abb. L4.1/1: Versuchsaufbau
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Aufbau der Versuchsanlage

Der Versuchsaufbau besteht aus 2 Ringspaltbehidltern, der eine mit dem HuBeren
Mantel aus Plexiglas, der andere besteht ginzlich aus Edelstahl. Beide sind
Modelle im MaBstab 1:1 des EingangsmeBbehilters der WAK. Tank I wurde be-
reits frither fiir verfahrenstechnische Untersuchungen im IHCh verwendet.

Am Edelstahltank (Tank II) werden Verformungsphinomene untersucht, sowie
Tracerversuche mit Uranylnitrat durchgefiihrt werden. Beide Tanks sind mit

der herkdmmlichen Instrumentierung versehen (Tauchrohre, Transmitter, Recorder,
U-Rohre, usw.), Tank II hat zusdtzlich 4 Probenahmesysteme und 2 weitere
Dichtetauchrohrsysteme zur Untersuchung Srtlicher Inhomogenititen. In

Abb. 4.1/1 werden beide Tanks und die dazugehdrige Instrumentierung gezeigt.

FlissigkeitsmeBsonde

Frithere Untersuchungen ergaben, daBf in heute existierenden Anlagen die Mdg~
lichkeit besteht, Eingangsldsung mit Hilfe der bestehenden Einrichtungen durch
den Eingangsmefbehilter unkontrolliert durchzuschleusen, z.B. dadurch, daf beim
Fiillen des Beh#lters gleichzeitig abgepumpt wird. Zum Nachweis eines solchen
Vorgangs wirde es genligen, wenn der Nachweis fiir gleichzeitiges Vorhandensein

von Flissigkeit in mehr als einem BehilteranschluBrohr erbracht wird.

Ein hierfiir zu verwendendes Mefsystem mufl im wesentlichen folgende Bedingungen
erfiillen: der Nachweis muB durch die unverletzten, geschlossenen Edelstahl-
rohre hindruch erfolgen, und die MeBsonde muf strahlen- und korrosionsbestindig
sein. Die Wahl fiel nach Untersuchung verschiedener MeBsysteme auf eine An-—
ordnung auf der Grundlage der Ultraschallmessung, wie sie gegenw#rtig haupt-

sdchlich in der zerstdrungsfreien Materialpriiftechnik verwendet wird /1/, /2/.

Zentrale Einheit der MeBapparatur ist das serienmidfige Prifgeridt ECHOSKOP MPT 10
der Fa. KLN - Dr. Lehfeldt in Heppenheim, BergstraBe. Daran angeschlossen ist

ein Mefstellenumschalter, der im Takt bis zu 8 MeBkdpfe automatisch abfragen kann.
Ergdnzt wird die Anlage durch eine Speichereinheit, welche die positiven Signale
der MeBsonden speichert und vergleicht und beim gleichzeitigen Eintreffen

zweier Signale von verschiedenen MeBsonden einen Alarm ausldst.
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laufzeit von der Flussigkeitsdichte | intensitat von der Flussigkeitsdichte

Flussigkeit Fllissigkeit
A - Flissigkeits-
US-MeBsonde 7k __7 vorlaufstrecke [T 7T
- —- Rohr \ - Rohr
- US-MeBsonde - =
/__— _ : : B o

Abb.41/4 Uberwachung eines |  Abb. 41/5 Uberwachung eines
Rohres mit Durchmesser d | Rohres mit Durchmesser d-x

(schem.) {schem.)



-159-

Bei Versuchen zur Festlegung der Funktionsgrenzen der MeBanordnung wurde
festgestellt, daf die MeBsonden bis zu Temperaturen von 70°C funktions-
tichtig bleiben. Da am Eingangsmefbehilter auch hShere Temperaturen
auftreten kdnnen, wurde mit dem MeBsondenhersteller vereinbart, eine
hdher belastbare MeBsonde zu entwickeln. Bei der Messung von Gemischen
verschiedener Medien (Luftblasen in Wasser, wie sie beim air-1lift vor-
kommen) konnte festgestellt werden, daB beim Durchwandern der Luft-
blasen durch den Schallgang das Riickwandecho, welches sich nur bei voll-
stindig gefiilltem Rohr bildet und welches zur Unterscheidung der Zustinde
Voll~Leer verwendet wird, kurzzeitig ausgeblendet wird. In dem Abfrage-
rhythmus von 1,5 sec pro MeBsonde konnte jedoch immer ein positives
Signal empfangen werden, was darauf hindeutet, daf auch air-1ift Strecken
iiberwacht werden k&nnen. AuBerdem wurde der EinfluB der Fliissigkeits-
dichte auf das MeBsignal untersucht und dabei nachgewiesen, daR bei stei-~
gender Dichte die Echolaufzeit kiirzer (siehe Abb. 4.1/2) und die Echointen-
sitdt hoher wird (siehe Abb. 4.1/3).

Der Echomonitor erlaubt die Ausblendung eines Fensters, welches in Breite
(Laufzeit) und HShe (Echointensitit) verstellbar ist und auf der Laufzeit-
achse verschoben werden kann. Alle Echoimpulse, welche in dieses Fenster
fallen und eine bestimmte Echointensitidt iiberschreiten, werden als ein
positives MeBsignal gewertet. Bei konstant eingestelltem Monitor und bei
Abfrage verschiedener MefSsonden muf der zur MeBsignal-Ausl8sung bendtigte
Echopeak in das ausgeblendete Fenster fallen. Da dies bei einer Uberwachung
von Rohren verschiedener Durchmesser nicht der Fall ist, wurde die Echo-
laufzeit auf ein MaB normiert, in dem bei kleineren Rohrdurchmessern eine
Fliissigkeitsvorlaufstrecke vorgekoppelt wurde. Die Anordnungen werden in

Abb., 4.1/4 und 4.1/5 schematisch dargestellt.

Die gesamte Apparatur wurde aufgebaut und insgesamt 7 MeB8kdpfe an geeigneten
Stellen der Zu- und AbfluBfrohre der beiden Tanks montiert. Bei simulierten
Eingangsmessungen konnte ein zufriedenstellendes Funktionieren der MeRanlage

festgestellt werden.



-160~

Tracer

Durch Zugabe einer genau bekannten Menge eines Elements als Tracer zum
Inhalt des Eingangsmefbehilters und anschlieBender Homogenisierung kann
einmal durch Messung der Tracerkonzentration (g/l) die sich im Augenblick
im Behdlter befindliche L8sungsmenge bestimmt werden (Verifikation eines
Kalibrierpunktes). Zum anderen ist es mSglich, durch Analyse des Verhilt-
nisses Tracer zu Spaltstoff letzteren direkt zu bestimmen (unabhingige

Eingangsmessung).

Aufgrund von eigenen Erfahrungen bei durchgefiihrten Vorversuchen, und wie auch

von anderen berichtet wird, besteht die Hauptschwierigkeit in der vollstidndigen
Einbringung des Tracers in den Tank. Es wurde versucht, kleinere Mengen Tracer

iiber das Probenahmesystem einzuspililen, dieses Verfahren erwies sich bisher

jedoch als unbefriedigend, da der Vorgang lange Zeit in Anspruch nimmt.

Ausgehend davon, daR sich geringe Verluste von Tracer bei Verwendung von ins-
gesamt kleinen Tracermengen stdrker auswirken als bei Verwendung griSerer

Tracermengen, wurden zwel Wege beschritten:

1. Verwendung von Tracermengen von ca. ! kg (¥ = 1 g Tracer/l L3sung).
Geeignet zur Kalibrierverifikation bzw. zur Spaltstoffbestimmung,

falls diese groBen Mengen den ProzeBablauf nicht stdrend beeinflussen.

2. Verwendung von kleinen Tracermengen (= 10-20 mg) mit dem Ziel, diese
in fester Form (z.B. eingeschlossen in einer geeigneten vom Behdlter

aufldsbaren Kapsel) in den Tank einzufiihren.

Im Zusammenhang mit den Tracerversuchen wurde eine Reihe angrenzender

Probleme untersucht.

1. Kalibrierung der Behdlter

Um die Ergebnisse der Tracerversuche mit denen der herkdmmlichen Differenz-
druckmessung zu vergleichen, wurde insbesondere der Edelstahltank sorg-

filtig geeicht. So konnte die Eichgerade mit einer Genauigkeit von + 0,16 7
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erstellt und ein 95 Z-Konfidenzintervall fiir die Volumenmessung von 0.7 7%
erreichnet werden. Abb. 4.1/6 zeigt die Kalibriergerade fiir den Bereich

von 300-600 1 mit den eingetragenen Konfidenzbereichen.

2. Ortliche Inhomogenititen

Zur Untersuchung 8rtlich verschiedener Inhomogenitidtsverteilungen des zuge-
fihrten Tracers wurden nach dessen Zugabe an verschiedenen Stellen im Behdlter
Proben gezogen, die auf die Tracerkonzentraticn hin analysiert wurden. Die
Auswertung der bisher vorliegenden Ergebnisse weist im Mittelwert eine

Inhomogenitdt von 1,88 7 aus.

3. Untersuchungen zur Reprdsentativitidt der Probe

Dem mit Tracer versetzten Tankinhalt wurden im Abstand von jJeweils 5 min
Proben entnommen. Abb. 4.1/7 zeigt den Konzentrationsanstieg des Tracers (Zn)
in der Probe abhingig der Zeit. Der Graphik kann entnommen werden, daB nach
ca. 15 min Zirkulationszeit eine reprisentative Probe entnommen werden kann.
Auch hier konnte zwischen den drei letztgezogenen Proben eine Inhomogeni-

titsschwankung von 0,8 7 festgestellt werden.

4. Untersuchungen zur Effektivitdt des Luftmischers

Zur Schaffung extremer Inhomogenitdtsverhiltnisse wurden ca. 300 1 Kalium-
karbonatldsung (p = 1,5 g/ml) in den Behdlter gegeben. Sodann wurde die
gleiche Menge Wasser vorsichtig dariiber geschichtet, um eine vorzeitige
Durchmischung zu vermeiden. Es sollte festgestellt werden, nach welcher

Zeit beide Fliissigkeiten mit Hilfe des Luftmischers homogen vermischt werden.
Gemessen wurde die elektrische Leitfidhigkeitsidnderung kurz unterhalb der
Fliissigkeitoberfldche. Abb. 4.1/8 zeigt die Leitfihigkeitsidnderung in Ab-
hdngigkeit von der Zeit. Die Auswertung ergibt, daf nach ca. 7 min Homogenitidt

erreicht ist.
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Ergebnisse der Tracerversuche

Aufgrund verschiedener Entscheidungskriterien wurde beschlossen, Zink als
denjenigen Tracer zu verwenden, der in groBeren Mengen dem Tank zugefiihrt
wird, Die Zugabe des Zn erfolgte in Mengen von ca. | g pro Liter Tank-

inhalt. Die Zn—Konzentration wurde komplexometrisch bestimmt. Die folgen-

de Tabelle enthdlt die wichtigsten Daten und Auswertungen:

Versuch Tankinhalt Tracerzugabe Analysierte Tankinhalt G

TR

Nr. gemessen per Tracerkonzen- gemessen (1- ==).100

U-Rohr tration per Tracer Sy
7 -8 in T 7

Gy [kgJ Mg (8] Culiz Tl O Lk (%]

1 556,4 553,7 0,9983 554.7 + 0,32

2 377,4 351,4 0,9342 376,2 + 0,33

3 560,6 536,0 0,9622 557,1 + 0,63

4 582,2 602,8 1,045 576.8 + 0,93

Eine entsprechende Fehleranalyse wurde durchgefithrt. Abb. 4.1/9 zeigt die
gemessenen Punkte mit den entsprechenden Fehlerbalken. Die bisher vorliegen-
den Ergebnisse zeigen eine deutliche Abhidngigkeit der Tracerergebnisse von
einer guten Homogenitdt der Ldsung. Auffallend ist auch, daB alle Ergebnisse
einen systematischen Fehler erkennen lassen: mittels U-Rohr wird entweder
zuviel Volumen gemessen oder mittels Tracer zuwenig (bzw. eine zu hohe Tracer-

konzentration). Diese Probleme werden weiter untersucht.

Auf der Suche nach einem geeigneten Analyseverfahren zum Nachweis geringster
Tracerkonzentration fiel die Wahl auf das Neutronenaktivierungsverfahren.

Fiir dieses Verfahren wiederum scheint das Element Rhenium als Tracer sehr
geeignet zu sein. Es wurden bisher 4 Versuche durchgefiihrt, die lediglich die
Durchfiihrbarkeit dieser Methode testen sollten. Weitere Untersuchungen zur

Inhomogenitit, Probenalterung etc. sollen spidter durchgefiihrt werden,
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Die folgende Tabelle zeigt die bisher erzielten Ergebnisse:

Versuch Tankinhalt Tracerzugabe Analysierte Tankinhalt GTR
Nr. gemessen per Tracerkonzen- gemessen per (l1- 25—0 100

U-Rohr tration U

Gy lkg/ lg] kg Losung/ Grg kg 7 (7]

-6

1 367,5 0,010242 26,0-10 393,9 -7,2

2 367,5 0,010218  28,4-10°° 359,8 #2,1

3 569,0 0,015298  26,88.10 ° 538,7 +5,3

4 5484 0,015296 31,55.10°° 484,8 +11,6

Untersuchungen zur Eingriffssicherheit der derzeitigen Instrumentierung

Bei den durchgefithrten Versuchen wurden speziell solche Eingriffe simuliert,
welche ohne weitere Eingriffe mit Hilfe der installierten Apparaturen
durchgefiihrt werden kdnnen. So konnte nachgewiesen werden, daB z.B.die
Recorder bel einem Abfallen der Versorgungsspannung nicht mehr genau
anzeigen, oder daf eine erhohte Luftzufuhr zu den Tauchrohren eine ver-
filschte Fiillstands- und Dichteablesung erzeugt. Die Arbeiten auf diesem

Gebiet werden fortgesetzt.
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4.2 Brennelementversiegelung und Identifikation

Im Abschnitt 6.1.1 wird ausfiihrlicher dargelegt, daB sich fiir die Kontrolle
von Leichtwasserreaktoren ein statisches Konzept durchgesetzt hat., Dieses
statische Konzept' besagt folgendes: Wenn ein in geeigneter Weise reali-
sierbares Identifizierungs- und Z#Zhlsystem fiir die zu iiberwachenden Ein-
heiten existiert, so kann das Spaltstoffinventar durch Abzdhlen dieser Ein-
heiten festgestellt werden. Als solche Einheiten kdnnen etwa die Brennstoff
enthaltenden Pins angesehen werden, jedoch ist deren Anzahl verhiltnismiBig
grof3: Piir Siede- und Durckwasserreaktoren liegt sie zwischen 10 224 (Lingen)
und 45 548 (Biblis I und Biblis II), fiir den geplanten SNR 300 betrigt sie
30 030 im Brutmantel und 25 519 oder 24 613 je nach verwendetem BE~-Typ in
der Spaltzone, zusammen also {iber 54 000. Eine Verminderung der Anzahl der
zu iiberwachenden Objekte ist mbglich unter Heranziehung der Tatsache, daB
eine Reihe dieser Pins jeweils zu Biindeln (Brennelementen) zusammengefaft
ist. Dadurch ergeben sich Werte von einigen hundert Uberwachungsobjekten

je Reaktoranlage. Diese Reduktion ist aber an eine Voraussetzung gekniipft:
Jedes Brennelement muB ein Individuum darstellen, d.h. ein einmal festge-
stellter Seinszustand muB entweder erhalten bleiben oder eine Verinderung
muf als solche feststellbar sein. Mit einem Siegel, das schwer filschbare
Merkmale enthilt und an geeigneter Stelle am Brennelement angebracht wird,
ist obige Voraussetzung grundsitzlich erfiillbar. Bei der praktischen Aus-
filhrung ist auBerdem zu beachten, daf das Siegel die Funktion des Brennelementes
nicht behindern darf, mSglichst einfach anzubringen und ebenfalls leicht

und schnell zu identifizieren sein soll, um auch den Betriebsablauf einer
Reaktoranlage nicht zu stdren. Es ist klar, daB jeder Konstruktionstyp von
Brennelementen eine fiir ihn passende Versiegelung bendtigt, deshalb ist auch
die parallele Ausarbeitung verschiedener Versiegelungssysteme unvermeidlich.
Im folgenden sollen die bisher bekannt gewordenen Systeme beschrieben werden.
Jedes System besteht aus 2 Gruppen von Teilen, ndmlich dem Siegel und dem

Identifizierungsgerdt.,
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4.2.1 Das AEG-System /3/ /4/

Bereits im Jahresbericht 1970 (8. 40) wurden die theoretischen Grundlagen
dieses Systems dargestellt. Im Jahre 1971 wurden erstmals 2 Brennelemente
des Kernkraftwerkes Lingen nach diesem System versiegelt. Wird iiber dieses
Siegel die Hohlspule eines abgestimmten Oszillators geschoben, so veridndert
das Siegel die Grundfrequenz des Oszillators durch die Summe der in die
Oszillatorspule eingebrachten magnetischen Massen, die aus folgenden
Konstruktionsteilen besteht: Befestigungsmutter eines Brennstabes an der
oberen Gitterplatte, dem diese Mutter iberragenden Gewindestiick, dem Verdreh-
sicherungsblech, mit seinen beiden hochgebogenen Fahnen, dem Siegelband,

das die beiden Fahnen mechanisch verbindet und der Schweifstelle, mit

der das Siegelband zu einem Ring verbunden wird (Abb. 4.2.1/1). Die Kombi-
nation aller zufdllig entstehenden Fertigungstoleranzen der genannten Teile
sowie deren rdumliche Massenverteilung innerhalb des MeBvolumens ergeben zu-
sammen die als Identifizierungsmerkmal dienende Frequenzidnderung. Werden

auf diese Weise mehrere BE-Stibe des gleichen Elementes versiegelt, so ent-—
steht durch die Kombination der Einzelmerkmale ein Kennzeichen, das fiir das

LI Y

gesamte BE charakteristisch ist (Abb. 4.2.1/2).

Ein solches Identifizierungskennzeichen kann nach Herstellung des Brennstab-
biindels und seiner Versiegelung am Ausgang der Fabrikationsanlage oder am
Eingang der Reaktoranlage vom Inspektor aufgenommen und verwahrt werden.
Spdtere Nachmessungen sollten bei unverletztem Siegel das gleiche Bild wieder

liefern und damit einen eindeutigen Identifikationsnachweis erbringen.

In Abb. 4.2.1/3 ist der mechanische Aufbau der 1971 erstellten Versuchsaus-
filhrung des SiegelmeBgerites dargestellt /4%/. Es wird der Tastfinger mit den
Schwingspulen iiber das Siegel geschoben. Dieser Teil der MeBeinrichtung ist

an einem 4 m langen Tragrohr befestigt, dessen unteres Ende durch eine an-
ggeschweiBte Tragplatte abgeschlossen ist. Im Zentrum der Platte ist der elek-
tromagnetische Tastfinger eingeschraubt. Im Abstand von 35,6 mm (doppelter
Brennstab—-Abstand) ist ein Filhrungsstift eingeschraubt, der am unteren Ende
eine Bohrung von 8 mm Durchmesser hat. Um beim Aufsetzen des MeBkopfes die

Handhabung zu erleichtern, wurde eine Fiihrungsplatte angebracht, in die der
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Tragbiigel des Biindels seitlich hineingleiten kann. Der Tastfinger besteht aus
einer Stahlhiilse, (20 mm AuBendurchmesser, | mm Wandstdrke), in welche der
Spulentriger aus Poliamid eingepreft ist. Die Spule und ihre Anschliisse

sind in Silikon—-Xautschuk vergossen.

Die Oszillatorschaltung (Abb. 4.2.1/4) wurde in einen Zylinder von 27 mm Durch-
messer und 160 mm Linge eingebaut und ebenfalls vollstidndig mit Silikon-Kaut-
schuk vergossen. Die Abdichtung der Verschraubung des Tastfingers in der Trag-
platte wurde mit einer Gummidichtung und zusidtzlicher Verwendung eines 2-Kom-
ponentenklebers erreicht. Als Verbindung zum Registriergerit bzw. Eichpoten-—
tiometer dienen 2 Koaxialkabel von 9 m Ldnge. Die Abschirmungen wurden als

Leiter fiir die Versorgungsspannung benutzt.

Der Generator ist als Gegentakt-Oszillator aufgebaut. Die Frequenz-
eichung erfolgt iiber ein Potentiometer von auBen, welches in das R-C-
Glied in der Emitterleitung geschaltet ist. Die Schwingfrequenz wird iiber

zwel Unkehrstufen ausgekoppelt. Der Arbeitswiderstand des letzten Transistors

1

wurde im Eichkasten untergebracht, um die Kapazitit der Verbindungs-

leitung zu kompensieren.

Die am Arbeitswiderstand auftretenden positiven Impulse werden durch einen
monostabilen Multivibrator in Rechteckimpulse von 0,5 Mikrosekunden

Linge umgewandelt und in ein Zihlgerdt eingespeist. Als Spannungsversorgung
diente ein handelsiibliches stabilisiertes Netzger#ét. Funktionsschema der

Anlage siehe Abb. 4.2.1/5.

4.2.2 Das EURATOM~System /5,6,7/

Dieses System wurde im Euratom—Forschungszentrum Ispra entwickelt und sieht
ebenso wie das AEG-System eine Blockierung einer oder mehrerer Schrauben-
muttern der Haltebremnstibe der montierten Brennelementbiindel mittels ein-
deutig identifizierbarer, filschungssicherer Siegel vor. Diese Siegel sind
kleine Stahlkdrper, die einige willkiirlich verteilte, mittels Ultraschall
lokalisierbare Einschliisse enthalten. Sie werden iiber die Haltestidbe geschoben
und rasten dabei so in eine Nut ein, daB sie ohne Hinterlassung bleibender
Spuren nicht mehr entfernt werden kdnnen. Abb. 4.2.2/1 zeigt ein Beispiel

fiir die Anwendung der Methode.
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Abb. 4.2.2/1

Das Siegel ist so beschaffen, daB es mdglich ist, es vom Brennelement zu ent-
fernen, ohne seine Identititskennzeichen zu zerst8ren und daB auBerdem eine
Wiederverwendung ausgeschlossen bleibt. Dies wird durch eine spezielle Aus-
bildung des im Innern des Siegels befindlichen Halterings erreicht, der eine
nicht riickgingig zu machende Befestigung des Siegels garantiert und der den
oberen Teil des Haltebrennstabs abschert, wenn am Siegel ein starker Zug aus-—
geiibt wird. Nach dem Abreissen verbleibt im Inneren des Siegels aufler dem Halte-
ring dieser obere Teil, ohne damit die Funktionsfihigkeit des verbliebenen Teils
zu beeintridchtigen. Metallteile, die sich zwischen die Brennstidbe setzen konnten,
entstehen nicht. Wenn es ndtig ist, auf einem Brennelement nach der Abnahme des
Siegels ein neues, zweites Siegel zu befestigen, wird dazu ein anderer
Haltebrennstab verwendet. Das Siegel besteht aus rostfreiem Stahl, in

den beil der pulvermetallurgischen Herstellung zur Markierung Einschliisse
eingebracht wurden. Diese Einschliisse bestehen z.B. aus Stiicken von Wolfram-—
draht von | mm Durchmesser und 1-2 mm Linge. Es ist bei einem befestigten

Siegel nicht mdglich, den Haltering zu &ffnen, ohne die Markierung zu zer-
stdren. Der Haltering wird vor dem Befestigen des Siegels in die dafiir
vorgesehene Nut eingebracht. Er wird aus einem flachen Ring aus rostfreiem

Stahl durch Stauchverfahren hergestelit und weist eine hohe Elastizitit und
Festigkeit auf. In das Siegel eingebracht, widersteht er einer Zugbelastung

von etwa 400 kg. .
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Fiir diese Art der Versiegelung sind zweil geringfiigige, Veriinderungen an den

Haltebrennstiben erforderlich:

a) Eine zentrale Bohrung des Endstopfens vom Kopf bis 5 mm iiber das
Gewindeende hinaus gibt die MOglichkeit einer Kontrolle mit Ultra-

schall, um eine eventuelle Filschung feststellen zu kdnnen.

b) Eine eingedrehte Nut erfiillt einen doppelten Zweck:

1. Sie nimmt den Haltering des Siegels auf und blockiert das Siegel

unabinderlich wund

2, Sie verringert den Querschnitt des Endstopfens so, daB hier

der Bruch erfolgt, wenn am Siegel starker Zug ausgeiibt wird.

Die praktischen Abmessungen, die bei einer Zugbelastung von ca. 300 kg
einen Bruch an der vorgesehenen Stelle herbeifiihren, wurden durch Zerreif-

proben ermittelt.

Wie schon oben betont, ist vorgesehen, die erste Feststellung der Identi-
tdtiskennzeichen jedes einzelnen Siegels und die spitere Kontrolle an der
gleichen zentralen Stelle vorzunehmen. Dies geschieht mittels Ultraschall

unter Wasser /7/.

Die Abtastung des Siegels mittels eines Sende- und Empfangspriifkopfes

(dessen Charakteristik genau festgelegt ist) ermdglicht es, durch Ultra-
schallreflexion an den Einschliissen eine Identitdtskarte aufzunehmen bzw.

zu kontrollieren. Die Ubersetzung der reflektierten Schallwelle in elektrische
Signale gibt die M8glichkeit zu analoger oder digitaler Registrierung,

die leicht auswertbar und ganz oder teilweise als Identitdtskarte

verwendbar ist.

Der Vergleich der registrierten Daten erlaubt die Identititskontrolle
und die Feststellung einer eventuellen Fdlschung, unter Beriicksichtigung

der in einer statistischen Untersuchung der Reproduzierbarkeit bestimmten

Fehlerbreiten.

Im September 1971 wurde in Ispra auf der Tagung ilber zerstdrungsfreie

Priifverfahren fiir Safeguards iiber diese Arbeiten im einzelnen berichtet /8/.

Das hier beschriebene Versiegelungs— und Identifikationssystem erfordert

die Bereitstellung folgender Gerite:
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a) Gerite fiir die Identifizierung

Zur Feststellung der charakteristischen Kennzeichen des Siegels werden
ben8tigt:
1. Ein sehr priziser Mechanismus zur Positionierung des Siegels

in Bezug auf den Priifkopf;
2. ein Ultraschallpriifgerit einer normalen industriellen Serie;

3. ein Registriergerit, ebenfalls aus industrieller Serienproduktion.

Alle diese Gerite k&nnen auch in tragbarer Form ausgefiihrt werden,
falls die Identifizierung statt an einer zentralen Stelle am Ort

vorgenommen werden soll.

b) Gerdte zum Entfernen des Siegels

Die zweckmiBigste Ausfiihrung dieses Cer#dtes muB fiir jeden Einzelfall
eines Brennelementes besonders festgelegt werden und darf weder das
Brennelement beschddigen, noch das Siegel deformieren. Ein entsprechen-

der Vorschlag wurde ausgearbeitet.
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5. Experimentelle Priifung von UberwachungsmaBnahmen

Einfiihrung

Die Notwendigkeit von Integralen Uberwachungsexperimenten ist inzwischen
von den zustdndigen Institutionen und Beh&rden klar herausgestellt worden,
da sie die Verbindung zwischen Systeﬁanalyse und Entwicklung einerseits

und der praktischen Anwendung des Uberwachungssystems andererseits her-
stellen. Zeugnis davon geben die in internationalem Rahmen durchgefiihrten
Uberwachungsexperimente in den Wiederaufarbeitungsanlagen EUROCHEMIC
(Belgien) und EUREX (Italien). Auch in den USA sind umfangreiche Experimente
in Pu~Fabrikationsanlagen (GE, Pu-laboratory, Pleasanton, California) und in
Wiederaufarbeitungsanlagen (NFS, West Valley, N.Y.) im Auftrag der USAEC

und ACDA durchgefiihrt worden.

Die bisherigen Experimente sind vorwiegend im offenen Teil des Brennstoff-
hgefiihrt worden. Besondere Betonung wurde dabei auf die Erfassung
von systematischen und statistischen Fehlerkomponenten analytischer Methoden
gelegt. In diesem Zusammenhang wurden umfangreiche Interlaboratoriumstests unter
Beteiligung von 8 verschiedenen Laboratorien durchgefiihrt, die iiber die Fehler-
baum-Varianzanalyse wichtige Aufschliisse iber einzelne Fehlerkomponenten gaben,
wie z.B. Interlaboratoriumsabweichung, Probenahmefehler, Probenalterungseffekte

und Reproduzierbarkeit.

Die Entwicklung von geeigneter Instrumentierung und MaBnahmen fiir die Uber-
wachung des geschlossenen Teils des Zyklus (Reaktoren) ist aber jetzt in ein
Stadium geriickt, das bereits eine experimentelle ilberpriifung von einzelnen
Instrumenten unter Industriebedingungen erlaubt. Dies gilt insbesondere fiir
Versiegelungs— und Identifikationstechniken an bestrahlten und unbestrahlten

Brennelementen.
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5.1 Experimente an Reaktoren

Versiegelungsexperimente im Kernkraftwerk Lingen

Um das von der Firma AEG-Telefunken im Rahmen eines Industrieauftrages ent-
wickelte elektromagnetische Mefverfahren zur Identitits— und Siegel-Intakt-
heitskontrolle an Siedewasserbrennelementen zu testen, wurde im April 1971

ein Versuchsprogramm entwickelt mit dem Ziel, unter realistischen Bedingungen
(d.h. im NaRlager des Kraftwerks nach einjihriger Bestrahlung) den Einfluf

nuklearer und thermischer Einwirkungen auf das Siegel zu iiberpriifen /1/.

Zwel flir den Einsatz im Kernkraftwerk Lingen (KWL) vorgesehene Brennelemente

wurden bei der Kernreaktorteile Gmbii. (KRT) mit einem Siegelband versehen
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(Abb, 5.1/1) und zu ersten Versuchsmessungen
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er kritischen Anordnung der
ALG-Kernenergieversuchsanlage Grofiwelzheim und spiter im KWL-NaBlager ein-
gesetzt. Das fiir den hier beschriebenen Versuch benutzte Gerit wurde in

Kapitel 4.2 n3Zher erldutert /2/.

Der eigentliche Siegelwert setzt sich zusammen aus dem Leerwert und dem iiber-
lagerten Siegelmefwert (Siegelwert = Siegelmessung minus Leerwert). Beim

Leerwert und bei der Siegelmessung muB unterschieden werden zwischen Nafmessung

(Element und MeBkopf im NaBlager) und Trockenmessung. Die Trockenmessung dient zur

BE-Identifikation in der Fertigungsanlage und im Trockenlager des Kraftwerk-
betriebes, die WaBmessung zur Kontrolle im Absetzlagerbecken und Reaktorgefid8

im Kraftwerk.

Die MeRwerte aus Trocken- und NaBmessungen weichen theoretisch bei gleicher
Wasserqualitidt und Temperatur um eine Konstante voneinander ab, so daf die

Identitidt der BE durch Trockenmessung in der BE-Fertigung und Nafmessung im
Kraftwerk oder nach Abbrand im NaBlager der Aufarbeitungsanlage festgestellt

werden kann.

Das gesamte Versiegelungs— und Identifikationssystem wurde zundchst in
der Kritischen Anordnung der AEG Kernenergieversuchsanlage GroBSwelzheim

getestet,
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Zur Kontrolle der MeBapparatur wurde ein Eichkopf benutzt, auf dem 4 Siegel
aufgebracht waren. Vor der eigentlichen Siegelmessung an den Brennelementen
wurden Kontrollmessungen am Eichkopf durchgefiihrt, wobei die Elektronik

so eingestellt wurde, daf sich der urspriingliche, vor der letzten Siegelmessung

erzielte Eichwert ergab.

Abb. 5.1/2 zeigt das MeBergebnis fiir den Eichkopf. Abb. 5.1/3 zeigt die
MeRergebnisse der zwei fiir den Einsatz im KWL priparierten Brennelemente

B 138 und B 131.

Aus Abb. 5.1/2 ist ferner zu ersehen, daR der Siegelmefwert im wesentlichen
vom Gewindeiiberstand der Schraubstdbe geprigt ist. Der Beitrag des Dreh~-

sicherungsbleches und des geschweiBten Siegelbandes ist relativ gering.
Siegelwert (= 3 %) = Siegelmessung (100 %) minus Leerwert (= 97 7).

Hieraus kann abgeleitet werden, daf dieses System nur dann verldfliche

Werte liefert, wenn die MeBanordnung einerseits empfindlich gegeniiber den
magnetischen Verhiltnissen des Siegels, andererseits jedoch unempfindlich
gegeniiber stdrenden Umgebungseinfliissen ist. Die in relativ kurzer Zeit er-
stellte erste Versuchsausfiihrung der Anlage erfiillte diese Forderung nicht.
Dies geht auch aus der Darstellung der LeerlaufmeBfwerte in Abb. 5.1/4 hervor.
Abgesehen von relativ grofen Schwankungen (vermutlich Netzstdrungen) ist

hier eine eindeutige Temperaturdrift festzustellen.

Die beiden Brennelemente wurden unmittelbar vor dem Einsatz im Reaktor des
KWL noch einmal {iberpriift, und es ergaben sich gegeniiber den HaBmessungen
in GroBwelzheim unterschiedliche Werte, die eine Festlegung der Identitit

der Elemente nicht ermdglichten (Vergleiche Abb. 5.1/3 und 5.1/5).

Die Elemente befanden sich anschlieBend bis zum Mai 1972 im Core und erreichten

einen Abbrand von

t

131 : 5082 MWd/t und
B 138 : 2995 MWd/t.
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AnldRlich des im Mai 1972 durchgefiihrten Brennelementwechsels im KWL wurden
unter Benutzung derselben MeBapparatur Nachmessungen an den gleichen Brenn-—

elementen vorgenommen /3/.

Um eine Beziehung zwischen den Messungen 1971 und 1972 zu erhalten, wurde
ddie Anordnung zundchst mit dem nicht bestrahlten Eichkopf geeicht. Danach
wurde der MeBkopf ins Beckenwasser abgesenkt, und nachdem sich eine sta-

bile Oszillatorfrequenz eingestellt hatte, die je 4 Siegelmefiwerte dér beiden
Brennelemente in mehreren Meflserien aufgenommen. Hierbei zeigte eine visuelle
Inspektion der SiegelkSrper (Werkstoff 4550) einen gleichmiifigen Oxydiiberzug.
Die Wiederholungsmessungen 1972 ergaben Werte, die nur entfernt mit den ur-
Vsbrﬁnglichen Werten von 1971 (vor Einsatz im Reaktor) iibereinstimmen (Vergl.

Abb. 5.1/5 und Abb. 5.1/6).

Die Unterschiede in den SiegelmeRwerten kdnnen durch die verschiedensten
Parameter hervorgerufen worden sein (instabile Elektronik, Temperatureinfluf,
mech. Verformung des Siegelkdrpers wihrend der Bestrahlung, Oxydaufbau an

den Siegelkdrpern und dgl.).

AbschlieBend kann festgestellt werden, daB die benutzte Versuchsausfithrung
erheblich verindert und verbessert werden miiRte, um eine eindeutige Siegel-

kontrolle zu ermdglichen.
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5.2 Integrales Uberwachungsexperiment (Mol-II1)

in der Wiederaufarbeitungsanlage EUROCHEMIC, Mol, Belgien

Zu Beginn des Jahres 1971 wurden simtliche Daten, die wihrend des Experimentes
aufgenommen wurden, endgiiltig ausgewertet. Anfang Midrz 1971 fand eine 3-tiigige
Arbeitssitzung in Karlsruhe statt, auf der die Wissenschaftler aller beteilig-
ten Organisationen die Ergebnisse der verschiedenen Zielstellungen, die fiir

dieses Experiment ausgewdZhlt worden waren, vortrugen.
In den folgenden Monaten wurden die einzelnen Kapitel in die endgiiltige Be-
richtsform gebracht. Zur Genfer Konferenz im September 1971 konnte der Be-

richt an Interessenten ausgegeben werden /4/.

Inm folgenden werden die Hauptergebnisse dieses Experimentes zusammengefaft

wiedergegeben.

5.2.1 Identifikation bestrahlter Brennelemente

Voraussetzung fiir die Anwendung der im Projekt entwickelten Inventurtechnik

mit Hilfe von Isotopensprungfunktionen des Eingangsstromes einer Wieder-
aufarbeitungsanlage ist eine eindeutige Identifikationsmdglichkeit der zur
Aufldsung gelangenden bestrahlten Brennelemente. Auferdem ist in diesem Zu-
sammenhang der Abbrandzustand ein wichtiger Parameter zur optimalen Beschickung
des Aufldsers. Hicht immer sind die an den Brennstabbiindeln angebrachten
Identifikationsnummern wegen Korrosion oder sonstiger Beschidigungen lesbar,

und dadurch eine Zuordnung zu den Absenderlisten mdglich.

Daher wurde die Alternative, mit y-Messungen geeignete Abbrandparameter zu
bestimmen, von Vertretern der IAEA und des CEN untersucht. Die Mefanordnung,
die am Naflager fiir bestrahlte Brennelemente in der EUROCHEMIC installiert

wurde, ist aus Abb. 5.2.1/1 zu ersehen.

Insgesamt wurden an 2 BR2-und 25 VAK-Brennelementen Gamma-Spektren an ver-
schiedenen axialen Positionen aufgenormen. Ein typisches Beispiel ist aus

Abb. 5.2.1/2 zu ersehen.



=190~

A MCA

multichannel analyzer

1
— PA
HVS
D
o o 1] level of water YN . °
o T T T T e e 1o ©
o & 0O
6 a . o @ O
(] o @
[+ -3

LY o © o
Boo \ / s 1 fuel assembly
-] o . e o
040 Yoo 2 A closed tube
60 °°°°°
o°0°°° o © o . .
o0 0 o 3 A filter -collimator

(-]
ol“o&o° °°°o .
°.’.’ll pond of spent 00 L  Ge (Li) detector
o
° ool fuel elements o0 o

oo o
N oo e 5 D- dewar
&0 4 o &

v o ® -
® 0% ‘s e 6 PA- preamplifier
be e oo o 7 A-  amplifier
600 s o
° :° °a°oo
[ °o 9 0o 8 © 8 MCA"

° 00 © e o e o & o o 00 ® o o & o 2 %o o o
2208 Y0 S o000 e 000000000 00%02%0 %0 %5 0% 9  HVS
200%0 06%0°0 0 0 o @ 0o 0 o @ o0g 20200 VS -

high voltage supply

Abb.5.2.1./1 A Scetch of Measurements of Spent Fuel Elements with Ge (Li) Detector

7



-

= 5 2 .
w N w &~ Ul OO 3 oW N W N~ Ul O g oow Ul —
T 1 ! ] I ] 1 1 i 1 1 1 LK WL 1 1 1 l 5
(&-4— 22(106Rh)
(137¢s) 662 .
S «—— 696 (164 Pr)
° ~——724(952r )-
~——1766 (3°Nb)
~ 796
s~ (137¢s)
~——873 (106Rn)
5L
o
996 (154
=90, ¢ &Y
o \l/ ~———1050 (106Rn)
o
~——1128 {106Rn)
gl - - 1168(‘34Cs)
.———o——""')
°l 2 oy 1171 (¥4 pr)
> & 1173 (60 o)
> “w -
al S — 127 (134 Eu)
5 3
w %;;74-——1333(60 Co)
134
< }3 ~—— 1365 ( 134Cs)
ol ot
£ nme >
S8 g
® 3 o
3 ,_‘2:‘.:-—11.89 (16bpr) >3 o
s g w2
R 06 AN
-.’:.'.' 9-.. 8._
g— ...:'.f = %
'Q.
F :
2.
[e.] o
S >
30:. a
gl s
S h: Z
8 o L LR
Sk
3
gl
= . 144
w 2186 ('** Pr) -161-



-192-

Die verschiedenen Spaltproduktaktivitdten bzw. Aktivititsverhiltnisse wurden
als Abbrand- und Kilhlzeitmonitoren verwendet. Teilweise lief sich mit solchen

Signalen auch das Verhdltnis zwischen Pu- und U-Spaltungen abschitzen.

Neben diesen Gamma-Messungen wurde eine fernbediente Fernsehkamera zum
Lesen von Identifikationsnummern unter Wasser eingesetzt, die sich unter

den gegebenen Umstidnden gut bewdhrte.
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5.2.2 Simulationsstudien

Im Rahmen des Mol III-Experimentes wurden die Simulationsstudien in
Zusammenarbeit mit EURATOM fortgesetzt. Die Ergebnisse sind im Bericht iiber
das Experiment verdffentlicht / 5/. Zweck dieser Rechnungen war es, die

Glite der Inventarbestimmung mit Hilfe einer Isotopen—-Stufenfunktion im Ein-
gangsstrom einer Wiederaufarbeitungsanlage und vor allem die Grenzen der An-
wendbarkeit dieser Methode zu bestimmen. Dabel wurden Monte-Carlo-Verfahren
benutzt, um verschiedene Serien von simulierten Kampagnen durchzuspielen. In
diesen Serien wurden jeweils einzelne Prozef—- und Materialparameter systema-

tisch variiert und dann der EinfluB dieser Anderungen untersucht.

Zusitzlich zu den schon im ersten Teil der Arbeit /6/ durchgefiihrten Studien

iiber

a) den EinfluB der "superbatch-GrdBe auf die Ergebnisse der Methode und

b) die Bedeutung der Anordnung der einzelnen ‘batches’ innerhalb eines

"superbatch"
wurden speziell

¢) die "Abbildungs-Funktion” eines "'normal’ arbeitenden Systems und

d) die Verkniipfung zwischen den Input-Charakteristika (HBhe des Konzen-
trationsunterschiedes zwischen zwei superbatches und Variation der
Konzentration innerhalb eines superbatch - jewells fiir ein Isotop -)

und der Genauigkeit der Prozefinventarbestimmung analysiert.

ad c): Sowohl fiir den Pu~ als auch fiir den U-Teil der Anlage wurden Untersuchungen
tiber den EinfluR der Arbeitsweise des Systems auf die Abbildungsfunktion ange=-
stellt. Abb. 5.2.2/1 zeigt die "Abbildungsfunktion' £fiir verschiedene Fdlle, d.h.
es wird jeweils dargestellt, wie sich das Material aus einem Eingangs-''batch™ in

verschiedene Ausgangs-''batches' verteilt.

Die Ergebnisse stammen aus der mathematischen Simulation des Materialflusses.
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Die betrachteten Arbeits—-Parameter waren

o) die Riickstidnde in den Eingangstanks der Anlage (gering £ 2 1, hoch 2200 1),
B) das Mischverfahren in den ersten Tanks der Anlage

y) der Anteil von kontinuierlich innerhalb der Anlage rezykliertem

Material.

Flir die Einzelheiten dieser Studien sei auf den oben zitierten Bericht ver-

wiesen.

ad d): Fiir das Verhdltnis r(batch-zu-batch-Konzentrationsvariation zur

GroBe der Konzentrationsstufe des Tracer-Isotops) gilt generell die folgende
Verkniipfung mit der Varianz der Differenz von Buchinventar (A) und berechnetem

ProzeBinventar (H):

- = r * xonst,

Dieese Verkniipfung ist in Abb. 5.2.2/2 dargestellt.

Es ergibt sich ferner, daB auch diese Konstante (const.) unabhingig von den
Betriebsparametern der Anlage ist, auBer fiir den Fall besonderer Mischver-

fahren am head-end der Anlage.

Aus den Untersuchungen zu den Punkten (a), (b) und (d) lassen sich SchluB-
folgerungen in Bezug auf giinstige Bedingungen fiir die Bestimmung des Prozef-

Inventars in Wiederaufarbeitungsanlagen ziehen.

Der AbschluBbericht ist inzwischen unter dem Namen der Assoziation: Europiische
Gemeinschaften und Gesellschaft fir Kernforschung als gemeinsamer Bericht
mit den Nummern EUR 4576e und KFK 1100 veriffentlicht worden und konnte bereits
zur 4. Genfer Konferenz (6.-16. Sept. 71) dem interessierten Personenkreis

zur Verfiigung gestellt werden.
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5.2.3 Experimentelle Demonstration einer neuen Inventurtechnik mit Hilfe

von Iscotopensignalen

Im vorangegangenen Jahresbericht wurde bereits itiber Teilergebnisse dieses
Experimentes filir den UranfluB berichtet. Die entsprechenden Isotopensig-

nale des Pu-Einganges und Pro&ukteé, die aus Abb. 5.2.3/1 zu ersehen sind,
konnten ebenfalls ausgewertet werden, wobei eine Monte Carlo-Technik ange-
wendet wurde, die es gestattet, die Verteilungsfunktion und damit die Vertrauens-
grenzen der Inventurbestimmung zu berechnen. In Abb. 5.2.3/2 sind s#mtliche
bisher durchgefiihrte Inventurergebnisse mit den entsprechenden 95 %-Vertrauens-
intervallen iiber den unabhingig bestimmten Buchinventar (= Sollinventar) ein-
gezeichnet, Nur im Falle einer signifikanten AbWeichung zwischen den beiden
unabhingigen Inventurbestimmungen iberdeckt die Fehlerellipse nicht die ge-
strichelte Sollgerade bei MUF = 0. Dieser Fall wurde bei keiner der sieben

durchgefijhrten Experimente beobachtet.

5.2.4 Isotopenkorrelationen

Die Isotopen—~ und Gesamtbestimmungen von U und Pu der 20 Aufldsechargen
innerhalb des Mol III-Experimentes waren Gegenstand von statistischen Unter-
suchungen iiber Isotopenkorrelationen, die durch beteiligte Wissenschaftler
ddes Battelle Institutes in Richland, USA durchgefiihrt wurden. Bekanntlich
wurden wdhrend des Experimentes bestrahlte Brennelemente aus 4 verschiedenen

Reaktoren aufgeldst.

Reaktor Anzahl der Anfangsanreicherung
Auflésechargen - (U-235 Gew. %)
CANDU 9 Natururan
CdN 5 4,48
VAK 2 2,33
1 2,51
1 2,40")
TRINO 1 2,92
1 3,31

+)

Mittelwert aus den Anfangsanreicherungen 2,53 und 2,51 Z.



Pu241 (w/,) Siegnaleingangszeit (4.4. 12°°) |
Pu tot gewichtetes Mittel des VAK-Brennstoffs

e—] ___////@
;2 @ 77777 Eingangssignal

I

7 e L
L %%/ %7/%%/,, é LI Systemantwort im Endprodukt PFP
% Ao % LI 1. Systemantwort im Zwischen -
% ' % produkt 2BP
° 'Z Z
.

-861-

|
MBI
"——PC 135

N

PC 133

MH)

PC 150

A ..,
NN

N\

. S&X\\\\\xx\d\\\\x

o

3 l %
- CANDU —— VAK e TRINO “%é %——INVENTORY
= i
y) | | 6 | 1 2 | | |

-10 -5 5 10 15

N
o
N
(3]

35

~—— Py (kg)

Abb.5.23./1 Eingangssignal u.Systemantwort des Pu-Stromes in der Wiederaufarbeitungsaniage
EUROCHEMIC , Mol , Belgien,



A ~-199~-
toU Uran 0 MUF
3L +100 kg
8
o
4
£ Mol I
v
[}]
8
c
g
£
v
-3}
26
\n
o
=<
n
Z
Q
Buchinventar = Sollinventar
1 i I | , o
1 2 3 toU
A
' . -1
3 Plutonium N~ 1ke ‘§
C
kg Pu| 2 0 pMUF
- +1kg J
8
c
3]
>
£
10F".
9 Mol T
N oy
Q.
Fehlerbatken = 95% Vertrauens-
intervalle
5
Buchinventar = Sollinventar
i 1 S
5 10 15 kg Pu

Abb.5.2.3/2 Realisationen von verschiedenen Buch-und physikalischen

Inventaren bei den integralen Experimenten MolI und Mol II
in der Wiederaufarbeitungsaniage
EUROCHEMIC, Mol , Belgien.



=200~

Die ProzeBfiihrung in der EUROCHEMIC gestattet die Wahrung der Identitit
der aufgeldsten Brennelemente bis zur Eingangsmessung, so daB fiir jede
Aufldsecharge eine klare Zuordnung zu der Anfangsanreicherung bestand,

wie aus obiger Tabelle ersichtlich ist.

Fiir Uberwachungszwecke sind besonders die in Tabelle I aufgelisteten
Korrelationen wichtig, deren Konsistenz innerhalb der verschiedenen

Chargen statistisch gepriift wurden.

In Tabelle I sind die gemessenen Verhiltnisse zwischen Pu, U und geeigneten
Abbrandparametern nach abnehmender Endanreicherung in U-235 aufgelistet,
um an den angegebenen Korrelationen eine Abbrandabhidngigkeit festzustellen.

Dieser Trend lief sich offensichtliich nicht analysieren. Eine stat

ot
stische

(¥

Analyse der in Tabelle I angegebenen Werte ist in Tabelle II gegeben.

Darin bedeuten

|
]

der Mittelwert der Korrelation fiir einen bestimmten
Reaktor und gleiche Anfangsanreicherung

Sy = die Standardabweichung der einzelnen Aufl@secharge

Sy = die Standardabweichung des Mittelwertes

F = ty 90 (£) Sy = 90 7 Vertrauensbereich um den
Mittelwert y

ZF = F/y x 100 = relativer 90 % Vertrauensbereich

% F x /2 = Relativer 90 7 Vertrauensbereich fiir eine Vorausschitzung

einer best. Korrelation unter gleichen Voraussetzungen.

Die geringe Streuung der angegebenen Korrelationen 148t den Schluf zu,

e

daf diese Verhiltnisse unabhidngig sind vom Abbrand und ven der Position
der Elemente im Reaktor. Eine Fehlerabschitzung unter Beriicksichtigung
alier Mess— und Analysenfehler der einzelnen Komponenten solcher Korre-
lationen ergibt nidmlich GrdRenordnungen wie die ausgewerteten Vertrauens—

bereiche in Tabelle IL. Die ausgewerteten statistischen GrdBen werden natiirlich



Tabelle 1

Isotopenkorrealtionen bei den verschiedenen Auflsechargen des Mol III-Experimentes

Reaktor Batch Anfangsanreicherung| Endanreicherung Pu/U Pu/U Pu/U A236U
Nr. in 235-U Gew./% in 235-U Gew./% 2355 A236U 240Pu/239Pu 235D
(g/t) /% (g/t) /% (g/t) -
, CANDU 400 0.7115 0.3362 7361 46110 10282 0.1597
500 0.3040 7369 46979 10291 0.1569
900 0.3032 7472 46995 9927 0.1590
200 0.2794 7567 46172 9963 0.1639
600 0,2778 7588 43063 10048 0.1762
800 0.2735 7282 44353 9757 0.1642
700 0.2708 7585 44980 10026 0.1686
100 0.2700 7460 45546 10117 0.1645
300 0.2535 7438 46027 9980 0.1616
| CdN 400 4,48 3.1271 1271 8305 13299 0.1530
| 100 3.0065 1196 7586 13374 0.1574
300 2.9570 1185 7709 13229 0.1536
500 2.9570 1153 7502 13003 0.1536
200 o 2.9379 1177 7498 12025 0.1569
| VAK 100 2.33 1.0666 3857 21822 14925 0.1768
| 200 2.33 1.0289 3858 21877 14364 0.1764
300 2.51 1.0623 3792 21283 15282 0.1781
400 2.40 1.0922 3905 22462 16135 0.,1741
TRINO 100 2,92 1.8000 5574 26577 30056 0.2102
200 3.31 2.3088 5163 24909 28829 0.2063

-10¢~
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Pu/U Pu/U Pu/U _13_2_3_6_g
Reactor Statistic 235D A236U 240Pu/239Pu 235D
CANDU y 7,458 45,581 10,043 0.1638
55 108 1,274 170 0.0058
S— 36.1 425 56.5 0.0019
F 67.1 790 105.1 0.0036
7F 0.9% 1.72 1.0% 2.2%
IF 2 1.37 2.4% 1.4% 3.1%
CdN 7 1,196 7,720 12,986 0.1549
55 44.6 338 555 0.0021
S= 19.9 151 248 0.0009
F 42,5 322 529 0.00198
yAg 3.52 4.27 4,17 1.3%
7F 2 4.97 5.9%7 5.7% 1.8%7
VAK y 3,853 21,861 15,176 0.1763
s 46 .4 482 742 0.00167
s- 23.2 241 371 0.00083
F 54.6 567 873 0.00196
IF 1.47 2.67 5.8% 1.17
IF 2 2.0% 3.77 8.1% 1.57
TRINO y 5,369 25,743 29,443 0.2083

Tabelle 11

ZU 5-204
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umso unsicherer je weniger Aufldsechargen zur Verfligung standen.

Die empririsch gefundene Konsistenz der verschiedenen Korrelationmen kann
vorteilhaft bei der Reduktion der unabhingigen Uberwachungsanalysen ein-
gesetzt werden. Aufldsungschargen, die aus bestrahlten Brennelementen

des gleichen Reaktors bestehen und nur im mittleren Abbrand differieren,
bilden eine homogene Population i? Bezug auf die erwidhnten Korrelationen,

so daB man sich fiir Uberwachungszwecke auf Stichproben beschrinken kann.

Die statistische nachgewiesene Korrelation zwischen dem Pu/U-Verhiltnis

und einem geeigneten Abbrandterm wie z.B. 235D, 236A oder 240Pu/239Pu 148t
auBerdem eine Reduktion des Analysenaufwandes zur Bestimmung des Pu/U-Ver-
hdltnisses pro Auflssecharge zu, da die angegebenen Abbrandterme bedeutend

einfacher zu bestimmen sind, als das Pu/U-Verhiltnis.
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5.3 1Interlaboratoriumstests

5.3.1 Interlabtest zum Experiment Mol III

Im Rahmen des Mol III-Experimentes wurde im Jahre 1971 auch der Inter-
laboratoriumstest vollstdndig zu Ende gefiihrt und ausgewertet., Zusitzlich
zu den im Jahresbericht fiir 1970 dargestellten Ergebnissen zur Bestimmung
der U-Konzentration im Produkt einer Wiederaufarbeitungsanlage wurden -
ebenfalls mit den Methoden der Varianzanalyse - auch die systematischen und
statistischen Fehler bei der Pu-Konzentrationsbestimmung und bei der Be-
stimmung der Isotopenzusammensetzung von U und Pu, wiederum im Produktstrom,

untersucht.,
Abb. 5.3.1/1 zeigt ein Modell des Tests fiir die Varianzanalyse.

Bei den Konzentrationsbestimmungen in salpetersaurer L&sung wurden naRche-

. - -

iische Methoden (Gravimetrie, Oxidimetrie, Coulometrie) und die ROntgen-—
,{

=

th

luoreszenzmethode angewendet, zur Bestimmung der Isotopenzusammensetzung

bediente man sich der Massenspektrometrie und der o-Spektrometrie speziell

fiir die Bestimmung des Pu-238.

Insgesamt waren 8 Labors an diesem internationalen Vergleichsexperiment
beteiligt. Fiir die U~Konzentrationen wurden 75 Einzelbestimmungen vorge-
legt, fiir die Pu~-Konzentrationen waren es 55. Bei den Isotopenverhiltnissen

ergaben sich 1000 einzelne Bestimmungen fiir U und 1400 fiir Pu.

Es war das Ziel der Untersuchungen, den Anteil der einzelnen Fehlerkomponenten
bei diesen Bestimmungen, ausgedriickt in relativen Standardabweichungen, zu

quantifizieren.

In Abb. 5.3.1/1 sind auch diese verschiedenen Fehlermdglichkeiten angedeutet.

Bei Konzentrationsbestimmungen hat man:

den Probenahmefehler,

i)
ii) den Probenfehler,
)

H-

.
1

.
1 den Interlaborfehler

iv) den Reproduzierbarkeitsfehler,



\ Isotopic ratio

determinations:

Concentration and
density determinations:

Sample i Laboratory i
1= 1. r i=1..... r
\
\
N
N
\
\
\
\
N
N
Laboratory j Run j
j: 1., S" ‘ |:1. S,
/\ \ \
\ \ \
\ \ \
\ \ \
Repeated 00 N [] scan v |
measurement V V = 1. njj
vV =1... nU '

Abb. 5.31/1 Models for the Analyses of Variances
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Bei der massenspektrometrischen Bestimmung der Isotopenzusammensetzung

ergeben sich die folgenden Fehler:

i) Interlabfehler (Unterschiede, die sich bei der Analyse von

ii) Run-Fehler

iii) Scan-Fehler

gleichartigem Probenmaterial ergeben, verursacht z.B.

durch verschiedene Standards und zuf#llige Komponenten)

(Unterschiede bei der Messung verschiedener “filaments™
mit gleichem Probenmaterial, verursacht z.B. verschiedene

Einstellung der "filaments™...)

(verschiedene Ergebnisse fiir die einzelnen Isotopen-—
verhiltnisse imnerhalb desselben ''run’, mdglicherweise

durch Instabilitidten des Instruments verursacht).

10 -
5 I ] C%?
3 ”
- NZL
2 e :
2+ 2 . x
% “
g- Nis Nlol
o) N26 P NLQ
1pFx /N28 . ? . N0
(] : 49
z ) /0/0 N
‘ i  Fehlerkomponenten: “’ ° x "Of;,b
05Trs  « scan N>, o« %
© N28
3 |2 e Interlab NG . e
0 o Run N“® 2 °
N [}
QZ i N‘Q 0®
isotopenverhdltnis ——s ¢
01 | I i |
105 1073 10-2 10 1

Abb.5.31/2 Relative Standardabweichung der Fehlerkomponenten

fur die massenspektrometische Isotopenverdiinnungs -
analyse
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Bei der Konzentrationsbestimmung fiir U ist die Hauptfehlerkomponente die
Interlab-Abweichung, beim Pu dagegen der Probenfehler, der wahrscheinlich

von Polimerisation und Platierungseffekten herriihrt.

Die relativen Standardabweichungen, die mit massenspektrometrischen Bestimmungen
der einzelnen Isotopenverhiltnisse verkniipft sind, sind in Abb. 5.3.1/2
dargestellt. Danach scheinen alle 3 Fehlerkomponenten von derselben GroBRen—

ordnung zu sein; sie nehmen mit abnehmender Isotopenhiufigkeit deutlich zu.

Bei der Umwandlung dieser Isotopenverhiltnisse in Gewichtsprozente wurde
auch die Fehlerfortpflanzung untersucht und festgestellt, daB der Fehler
in den Gewichtsprozenten bei den seltenen Isotopen (< | %) unwesentlich von

den in Abb. 5.3.1/2 dargestellten Isotopenverhiltnissen abweicht.

AuBer diesen Analysen wurde ein erster Versuch unternommen, die erzielbare
VGenadigReit bei der Anwendung der massenspektrometrischen Isotopenverdiinnungs-
analyse fiir U~ und Pu-Konzentrationsbestimmungen an der aktiven Eingangs-—
18sung von Wiederaufarbeitungsanlagen abzuschitzen. An diesem Test nahmen

4 Labors teil. Abb. 5.3.1/3 gibt eine Ubersicht iiber die erzielten Ergebnisse,

Die berechneten Standardabweichungen der verschiedenen Fehlerkomponenten

sind in Tabelle I zusammengefaRt:

Reproduzierbarkeit Interlababweichung Gesamtfehler der
Einzelanalyse
RSD [7] RSD (%] RSD [7%]
Uranium : 1.1 1.4 1.7
Plutonium: 0.6 2.7 2.7

Tabelle I: Berechnete RSD der Fehlerkomponenten

Diese Werte sind jedoch wegen der geringen Teilnehmerzahl bei diesem

Test mit einer groRen Unsicherheit behaftet.

Die Werte der einzelnen Labors entsprechen etwas besser den Erfahrungswerten
fiir die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse, die zwischen 0.4 und 0.7 7 liegen

sollten, s. Tabelle II:
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Labor- Anzahl der Berechnete Angegebener
Code beriicksichtigten  Reproduzierbarkeit Erfahrungswert
Analysen fiir dieses Experiment
RSD /7] RSD/Z]
u Pu U Pu 1) Pu
I s =D 1.9 D 0.6 0.8
I1 4 4 0.3 0.6 0.5 0.7
ITT 4 4 0.4 Q.5 0.6 0.6
Ay i i - ' -

nicht angegeben

VIZ) 4 0 0.4 - 1.0 1.03)

1) Nicht berechnet, da die Werte nicht repridsentativ waren

2) Bestimmung mit der Réntgenfluoreszenzmethode

3) Beruht auf Erfahrungswerten an Proben mit hdherer Pu-Konzentration
als 1in diesen Test

1
ir

Tabelle II: Berechnete und Erfahrungswerte fiir die Reproduzierbarkeit
von U- und Pu-Konzentrationsbestimmunge pro Labor



-209-

Deviation [°/]

Uranium

Plutonium

Pu/U Ratio

}1)

...
—e—
B e

Mean of lab. means
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F————t————————H

¥

1

Mean of lab. means (~3pug Pu/gsol.)

Mean of lab. means (~0.003)
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I

( Mean values per laboratory; error bars indicate * 10 range of these means )

Abb. 5.3.1/3 Interlabtest ¥: U-and Pju-Conc:entlrcrtions of Active Feed Solutions Determined

by Isotopic Dilution Analyses
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5.3.2 Interlabtest IDA 1972, Vorbereitungen

Im AnschluB an das Mol III-Experiment wurde vorgeschlagen, einen Teil
des Interlab-Tests, ndmlich die Untersuchungen zur Isotopenverdiinnungs-—
analyse an aktiven Eingangsl&sungen einer Wiederaufarbeitungsanlage, zu

wiederholen.

Es wurde beschlossen, daB neben den Teilnehmern vom Mol III-Experiment neue
Laboratorien zur Mitarbeit eingeladen werden sollten, um den Untersuchungen

eine breitere Basis zu geben.

Bei einem ersten informellen Vorbereitungstreffen in Wien waren 18 Teil-
nehmer aus 15 Organisationen anwesend; weitere Labors haben ihr Interesse

an einer Beteiligung ausgesprochen.

Aus der Diskussion ergab sich, daB die Labors bereit sind, umfangreiche
Untersuchungen zu einer Anzahl von Problemen in Zusammenhang mit der

Methode der massenspektrometrischen Verdiinnungsanalyse durchzufiihren.

Das Experiment soll an Proben aus dem Eingangstank der EUROCHEMIC-Wieder-
aufarbeitungsanlage und an synthetischen Proben mit #hnlichem Pu- und U-
Gehalt, aber ohne Spaltprodukte, durchgefiihrt werden. Die Analyse solcher
synthetischen Proben hat den Vorteil, daB deren Zusammensetzung bekénnt

ist, was bel der vorgesehenen Untersuchung der systematischen und statistischen
Fehlerkomponenten der Methode von grofiem Nutzen sein wird. Im einzelnen

wurden folgende Teilexperimente vorgeschlagen:

1. Standardexperiment an aktiven Proben
2. Standardexperiment an synthetischen Proben

3. Untersuchungen zum Zusatz eigener Spike-L&sungen in den verschiedenen

Labors
4. Untersuchungen zum Probentransport in Aluminium-Kapseln
5. Untersuchungen zum Transport eingedampfter Proben in Glasflischchen
6. Untersuchungen zum Alterungsverhalten Pu-haltiger Proben

7. Bestimmung der Pu- und U-Konzentration mit anderen Methoden, wie z.B.
f

der Réntgenfluoreszenzspektroskopie.
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Es wurde vereinbart, daB das Projekt SpFK in Karlsruhe die Koordination
der Arbeiten und die Auswertung der Ergebnisse vornehmen sollte. Die
EUROCHEMIC in Mol und das Zentralbiiro fiir Kernmessungen der EURATOM in
Geel erklédrten sich bereit, gemeinsam die Probenvorbereitung zu iiber-

nehmen.
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6. Studien fiir UberwachungsmaBnahmen in Kernanlagen

Einleitung

Die Erarbeitung von Studien fiir Uberwachungsmafnahmen in Kernanlagen stellt
einen Aufgabenbereich dar, der durch eine enge Zusammenarbeit zwischen Kern-
industrie und Projekt gekennzeichnet ist, Die Verfolgung und Koordinierung
der Entwicklungsvertridge fiir die Uberwachungsstudien wurden im Berichtszeit-

raum von der Projektleitung wahrgenommen.

AuBer auf dem hier beschriebenen Gebiet vollzieht sich die unmittelbare
Zusammenarbeit mit der Industrie im Bereich der Instrumentenentwicklung.
Hier lagen die Aufgaben der Koordinierung und Betreuung der Entwicklungs-
vertrige bei den betreffenden Sachgebietsleitern. Dariiber wird berichtet in

den Kapiteln 2 und 3.

6.1 UberwachungsmaBnahmen in Reaktoranlagen

6.1.1 UberwachungsmafSnahmen in Kernkraftwerken mit Leichtwasserreaktoren

Um ein m8glichst realistisches Kontrollkonzept zu entwickeln, war es un-—
umginglich notwendig, intensiv mit Kraftwerksbetreibern und Brennelement-
herstellern zusammenzuarbeiten. Aus diesem Grunde wurden mit Siede- und
Druckwasserreaktorbetreibern zunichst Kontakte aufgenommen, und, wie sich
spidter herausstellte, in sehr effektiver Zusammenarbeit alle erdenklichen
Abzweigmdglichkeiten und die hierfiir notwendigen Kontrollaktivititen dis-
kutiert. Es stellte sich dabei heraus, daB eine dynamische Uberwachung von
Leichtwasserreaktoren fiir eine ausreichende SpaltstofffluBkontrolle weder
mit vertretbarem Aufwand mdglich, noch fiir die gestellte Aufgabe erforderlich

ist.

Zshlen, Identifizieren und Siegelintaktheitskontrollen der aus mehreren
Einzelpins aufgebauten Brennelemente zu bestimmten Zeitpunkten ermdglichen
eine relativ wenig aufwendige und dennoch liickenlose Uberwachung des Brenn-

stoffinventars in Leichtwasserreaktoranlagen.
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Dieser Ubergang von der urspriinglich diskutierten dynamischen zur nun
statischen Kontrolle fand bei allen konsultierten und auch internationalen

BehSrden weitgehend Beachtung und Anerkennung.
Als Grundlage zur Ausarbeitung einer statischen Kontrolle sind erforderlich

1. Eine Methode zur Identitits- und Intaktheitskontrolle (s. 5.1) und
2. Analyse der Abschaltzeit zwecks Coreumbau, sowie ein reprisentatives

ElementfluBbild innerhalb der Reaktoranlage.

Fiir die beiden Leichtwasserreaktortypen Siedewasser—- (SWR) und Druckwasser-
reaktoren (DWR) zeigt sich, daB ein zu entwickelndes Uberwachungskonzept fiir
beide Reaktortypen anwendbar sein wird.

Die einzelnen Brennstibe sind mit den Gitterplatten zu einem Biindel durch
Verschraubung derart zusammengefaBt, daB eine Wiederzerlegung der Brennelemente
in ihre Einzelteile mbglich ist. Mit Hilfe von an den Schraubstellen ange-
brachten Siegel- und Identifikationsk8rpern lassen sich die Stabbiindel auf
Intaktheit der Assemblierung und auf Elementidentitit i{iberpriifen. Ein Pin-
austausch muB wegen der auftretenden Hiillschidden mdglich sein, jedoch als solcher
erkannt werden kdnnen. Eine Wiederversiegelungsmdglichkeit der im Kraftwerk

komplettierten Brennelemente ist unter Umstdnden notwendig.

Ein wesentlicher Unterschied zwischen den beiden Elementtypen besteht darin,

daB bei den DWR~Elementen das Elementskelett durch 16 oder 20 Regelstabfithrungs-
rohre, die mit den Abstandshaltern und dem Kopfstiick verschweifit sind,

gebildet wird. Die am unteren Ende der Regelstabfiihrungsrohre eingeschweiBten
Gewindebolzen werden durch das FuBstiick gesteckt und mit je einer selbsthemmen-
den Mutter verschraubt. Die Brennstoffpins werden durch die Abstandshalter posi-

tioniert und sind nicht mit Kopf- oder FuBstiick verbunden.

Im Gegensatz hierzu sind die SWR-Brennelemente so aufgebaut, daB die Brennstoff-
pins zur Eleméntassemblierung benutzt werden. Bei 8 Pins sind die Endstiicke

als Gewindestopfen ausgebildet. Die unteren sind im FuBstilick eingeschraubt, die
oberen durch das Kopfstiick gesteckt und mit Muttern verschraubt. Als Dreh-

. . . . .
sicherung wird unter die Mutter ein Blech eingelegt, dessen Fahnen nach oben
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{iber die Mutter gebogen ein L3sen derselben verhindern (s.a. S. 168 ),

Ein weiterer wesentlicher Unterschied zwischen diesen beiden BE-Typen
besteht darin, daR SWR-Elementen iiber das Pinsskelett ein Wasserfiihrungs—
kasten aufgezogen wird, der mit einer Schraube auf der Kopfplatte besfestigt

ist. DWR-Elemente haben keinen Wasserfiihrungskasten.

Im folgenden wird eine Brennelementtransportbilanz und der Zeitbedarf fiir
typische Aktivitdten des Kraftwerkbetreibers wihrend einer Abschaltphase zum
Zwecke des BE-Wechsels in einem mit SWR betriebenen Kraftwerk etwas genauer
durchleuchtet. Da die BE-Wechselmenchanismen und die Art der BE-Handhabung
der beiden Reaktortypen SWR und DWR sich kaum voneinander unterscheiden,
kSnnen die Ergebnisse der Untersuchung in wesentlichen Teilen auch auf Druck-

wasserreaktoren {ibertragen werden.

In Abb. 6.1.1/1 sind die Bereiche dargestellt, in denen die Brennelemente nach
Ankunft von der Fertigungsanlage (FA) bis zum Abtransport zur Wiederaufarbeitungs-
anlage (WA) innerhalb des Reaktorcontainments gehandhabt werden. Die Elemente
gelangen durch die Materialschleuse ins Reaktorgebiude, werden auf der Arbeits-
bilhne ausgepackt und im Trockenlager (TL) zwischengelagert. In Abb, 6.1.1/2

ist der weitere Weg der Brennelemente bis zum Abtransport zur Wiederaufarbei-
tungsanlage dargestellt. Der Riicktransport der abgebrannten BE erfolgt vom
NaBlager iiber eine Dekontaminationsstation (fir Transportbehilter) ebenfalls

durch die Materialschleuse.
Legende zu Fig. 6.1.1/2

Elemente Gruppe A:

Von der FA angelieferte im TL zwischengelagerte neue BE, sie werden mit
einem Hilfshub der Wechselbiihne in den Montagestand im NL transportiert.
Hier wird der Elementkasten anmontiert (meist '‘gebraucht"), dann mit der

Wechselmaschine in die vorgesehene Coreposition eingefahren.
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Abb.6.1.1./2 Typische BE -Transportbilanz wdhrend einer Abschaltphase in einem SWR
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Elemente Gruppe B:

Elemente, die zum Teil aus dem Core zwecks Inspektion von Reaktorkomponenten
ausgebaut wurden (z.T. aus D), Elemente vom Vorjahr, die wegen Hiillschaden-
verdacht zerlegt und wieder komplettiert wurden (teilweise mit Pins aus

"Spenderelementen'').

Elemente Gruppe C:

Abgebrannte oder teilabgebrannte BE (hiillschadenverddchtig). Die
Elementkasten werden im Montagestand abgezogen, die Skelette bis

zur Weiterbehandlung im NaBlager zwischengelagert.

Elemente Gruppe D:
Elemente, die z.T. aus dem Core zwecks Inspektion vom Reaktorkomponenten
ausgebaut wurden (gelangen in B wieder ins Core), hiillschadenverdichtige

oder voll abgebrannte BE deren Elementkasten zu einem spiteren Zeitpunkt

im Montagestand abgezogen werden.

Elemente Gruppe E:

Elemente von C, bei denen vor dem Einsatz im Core die Elementkisten im

Montagestand abgezogen wurden.

Elemente Gruppe F:

Elemente, die im Reaktorcore umgesetzt werden.

Elemente Gruppe G:

Elemente, die in ihrer urspriinglichen Coreposition verbleiben.

Elemente Gruppe H:

Abgebrannte BE (aus C und D); werden nach ca. 100 d Abklingzeit im
NaBlagerbecken in Transportbehdlter gepackt (stets ohne Elementkasten)

und zur Wiederaufarbeitungsanlage transportiert.
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In Abb, 6.1.1/3 wird der Zeitbedarf bei einer Routineabschaltung zum Zwecke

des Bremnelementwechsels dargestellt.

In dieser Darstellung wird der mbgliche Zeitraum fiir eine Uberpriifung des Spalt-
stoffinventars eingezeichnet. Wihrend dieser Zeit wird eine StSrung des Be-
triebsablaufs durch Inspektoren weitgehend vermieden. Weitere, eventuell
statistische Kontrollen im NaBlager- oder Trockenlagerbereich kiénnen gegebenen~-

falls ohne Stdrung flir den Betreiber vorgesehen werden.

Flir weitere Untersuchungen dieses Problemkreises wird auch im Jahre 1972
stindiger Kontakt mit den Kraftwerksbetreibern notwendig sein; auBerdem
sollte die aufgestellte Datensammlung laufend durch neuere Betriebsdaten

vervollstindigt oder korrigiert werden.
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6.1.2 ﬁberwachqusmaﬁnahmen fiir Kernkraftwerke mit Schnellen Brutreaktoren
vom Typ SNR ~ /1/, [/2/

Im vorangegangenen Abschnitt ist dargelegt worden, daB sich fiir die

Uberwachung von Leichtwasserreaktoren allgemein ein statisches Kontroll-

konzept durchgesetzt hat. Auch fiir schnelle Brutreaktoren war nicht von
vorneherein voraussehbar, ob ein solches Konzept auf sie anwendbar sein

wiirde. Deshalb wurde zunichst im Rahmen eines Auftrages mit der Fa. Interatom
die grundsdtzliche Frage erdrtert, wie ein fiir diesen Reaktortyp geeignetes
Kontrollverfahren aussehen kdnnte, wobel ein dynamisches Grundkonzept zunichst
im Vordergrund stand. Auf dieser Basis wurden die Arbeiten im Jahr 1970 bis zu
einer gewissen Stufe gebracht, dann aber ergaben sich, wie im Jahresbericht 1970
auf Seite 40 bereits erwdhnt wurde, konstruktive Anderungen sowohl am technischen
Reaktorentwurf wie auch an mehreren Betriebseinrichtungen. Diese machten auBer
neuen Detailiiberlegungen auch ein neues Uberdenken des grundsitzlichen Uber-

wachungskonzeptes erforderlich.

Fiir die Arbeiten des Jahres 1971 war das Grundkonzept der Studie mit seinen

beiden MafBnahmen

a) dynamische Kontrolle der Bewegungen spaltbaren Materials

b) Versiegelung und Identifizierung der Brennelemente

unverdndert beibehalten worden. Es geht davon aus, daB eine alleinige Regi-
strierung der ein~ und ausgehenden Brennelemente an der Schleuse nicht aus-
reicht, weil die Aufenthaltszeit des einzelnen Elementes innerhalb des Reaktor-
containments zu lang ist, so daB eine evt. Abzweigung mdglicherweise erst spit

erkannt wiirde.

Die im Jahre 1971 an der Studie ausgefiilhrten Tdtigkeiten der Fa. Interatom
konzentrierten sich im wesentlichen darauf, das oben skizzierte Grundkonzept

an die neuen technischen Gegebenheiten anzupassen.
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A. Die wichtigsten technischen Anderungen und deren Auswirkung auf die vorzu-

schlagenden UberwachungsmaBnahmen.

1. Der erste Entwurf des SNR sah fiir den Reaktor einen eigenen GebZAude-
teil vor, der wihrend des Betriebes durch ein Tor von den iibrigen Be-
triebseinrichtungen getrennt wurde. Nach der neueren Planung stehen der
Reaktor und alle Handhabungseinrichtungen fiir Brennelemente und
fiir andere Reaktorteile innerhalb eines nur durch Schleusen begeh-
baren Containments. Fiir das Uberwachungskonzept bedeutet dies, daB
das gesamte Reaktorgebdude eine Materialbilanzzone wird, in der sich

alles spaltbare Material befindet.

2. Der Reaktortank enthielt nach dem ersten Entwurf in seiner duBeren
Randzone ein Ringlager fiir abgebrannte Brennelemente, wo diese bis
zum nichsten planmdBigen BE-Wechsel verbleiben sollten und ihre
Nachwidrme noch durch das im Reaktortank enthaltene Natrium abgefiihrt
werden konnte. Dieses Ringlager entfillt nunmehr. Auf seinem Radius
werden nur noch 2-4 {bergabepositionen angeordnet, an denen sich die
Abldsung der Transportvorrichtungen fiir die Brennelement vollzieht.
Von der auf dem Reaktordeckel fest montierten Umsetzvorrichtung werden
auszuwechselnde BE's von ihrer Coreposition auf eine Ubergabeposition
um~ und damit gleichzeitig in eine mit Natrium gefiillte Biichse eingesetzt.
Die in der ganzen Halle verfahrbare Wechselmaschine zieht anschliefend
das Brennelement mit der Blichse aus der ﬁbergabeposition und transpor-
tiert beides in das Natriumlager. Nach einer Abklingzeit von ca. 4 Mo-
naten wird das Element aus seiner Bilichse im Na-Lager gezogen, in einen
Transportbehdlter eingesetét und zur Wiederaufarbeitungsanlage abtrans-
portiert., Auf Abb. 6.1.2/! sind die Einrichtungen, in denen sich Brenn-
elemente befinden kdnnen, und die Tranmsportwege zwischen diesen Einrich-

tungen schematisch dargestellt,

Fiir die visuelle Inspektion der Brennelemente gibt es nur noch drei
Mbglichkeiten widhrend der Verweildauer der Elemente im Reaktorcontainment:
nidmlich einmal bei Anlieferung der neuen Elemente. Dies ist der Regel-
fall, d.h. hier werden alle Elemente einer Kontrolle unterzogen, in deren

Verlauf auch Identitdtsmerkmale festgestellt werden kdnnten. Kurzzeitig
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(wvenige Tage) abgeklungene Brennelemente konnen in einem, "Natriumzelle
genannten Teil der Beobachtungszelle ungewaschen HuBerlich inspiziert und
grob vermessen werden. Mit einer entsprechenden, fernbedienbaren Apparatur
konnten hier Siegelkontrollen ebenfalls ausgefiihrt werden, was jedoch wegen

des noch anhaftenden Natriums mit Schwierigkeiten verbunden sein diirfte.

Die dritte Mdglichkeit schlieBlich besteht fiir ldnger (3-4 Monate)
abgeklungene BE's, die im normalen Teil der Beobachtungszelle in
gewaschenem, d.h. von Natrium gereinigtem Zustand untersucht werden
kdnnen. Hier ist wieder eine leichtere Siegelkontrolle auf visueller

Basis miglich.

Der friiher unterbreitete Vorschlag, die Identititskontrollen wdhrend des
Transportes in der Wechselmaschine vorzunehmen, ist wegen der jetzt ge-
gebenen Notwendigkeit, den BE-Tranmsport in mit Natrium gefiillten Biichsen
vorzunehmen, nicht mehr realisierbar. Im ReaktorgefdB ist wegen der

dort gleichen Schwierigkeiten ebenfalls keine Identitdtskontrolle mdglich.

Anderungen im Kontrollkonzept.

In Abb. 6.1.2/2 wird eine schematische Darstellung des in der Studie er-
arbeiteten Kontrollverfahrens beim SNR vorgelegt. Sie deutet daraufhin,
daB bei einem ausschlieBlich auf dynamischem Konzept aufgebauten Kontroll-
verfahren ein hoher Aufwand an Kontrolleinrichtungen aller Art verursacht
wiirde. Die eingesetzten MeBgerdte, Stellungsanzeiger, Identitdtskontroll-
gerite sowie die fotografische Uberwachung der Reaktorhalle produzieren
eine groRe Menge von Daten, deren Auswertung eine automatische EDV-
Anlage ibernehmen mifte. Auch der fdlschungssicheren Ubertragung und
Konservierung der MeBdaten sowie der Sicherung der MeRgerite gegen
unerlaubte Eingriffe miifte viel Aufmerksamkeit gewidmet werden. Diese
Studienergebnisse haben maBgeblich dazu beigetragen, nach einer weniger
aufwendigen Uberwachungsmethode zu suchen. Sie kdnnte in einer optimalen

Kombination von dynamischem und statischem Konzept liegen.
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Infolgedessen wurde in Ubereinstimmung zwischen Projektleitung und

der Fa. Interatom die Studie zum rein dynamischen Kontrollkonzept
abgeschlossen, obwohl noch nicht alle Fragen geldst worden waren.

Die innerhalb des Auftrages noch vorgesehenen Aufwendungen an
Arbeitszeit werden im Jahr 1972 auf die Erarbeitung der wesentlichsten
KontrollmaBnahmen innerhalb eines vereinfachten Konzeptes verwendet

werden.

Entscheidender Bestandteil eines solchen Konzeptes ist das Vorhandensein
eines zuverldssigen Versiegelungs— und Identifizierungssystems fiir die
Brennelemente, weil nur dann die Spaltstoffbilanz/als Anzahl der in der
Anlage vorhandenen Brennelemente aufgestellt werden kann. Fiir die SNR-
-Brennelemente sind gerade bezligiich der Versiegelung und Identifizierung
noch viele Probleme ungeldst. Sie bediirfen der intensiven Weiterfiihrung

der Arbeiten.
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6.2 UberwachungsmaBnahmen in Fabrikationsanlagen fiir die Verarbeitung

von hochangereichertem Uran (NUKEM, Hanau)

Die Verarbeitung von hochangereichertem Uran (<90 7 U-235) bedeutet wegen
seines hohen strategischen Wertes und wegen seiner einfachen offenen Hand-
habung ein ernstzunehmendes Uberwachungsproblem. Die Mengen, die in der BRD
bei der Fa. NUKEM verarbeitet wurden, betrugen 1971: 500 kg und werden 1972
etwa 700 kg erreichen. Je nachdem wie die THTR-Linie weiterverfolgt wird,
werden in den nichsten Jahren noch betrichtliche Mengen an hochangereichertem

Uran bei der Fa. NUKEM in Hanau verarbeitet.

Die im NV-Vertrag festgelegten Ziele und die zur Erreichung dieser Ziele in
einigen Dokumenten (z.B. Modellabkommen INFCIRC 153) skizzierten Wege lassen
bereits heute erkennen, da8 NUKEM fiir die Verarbeitung von hochangereichertem

" ‘Ufan umfassende organisatorische und technische MaBnahmen durchfithren nuS.

Nachdem im "Projekt Spaltstoffflufkontrolle " umfangreiche Entwicklungsar-
beiten aus dem gesamten Spaltstoffkontrollsektor geleistet wurden und

werden, war es naheliegend, die fiir die Kontrolle der NUKEM-Betriebe notwen-
digen Voraussetzungen gemeinsam zu erarbeiten. Neben der Erstellung eines
Kontrollsystems sollten auch die organisatorischen, technischen und baulichen
Bedingungen fiir den Schutz der Anlage im Rahmen einer gemeinsamen Untersuchung

erarbeitet werden.

Im Vordergrund steht dabei die Frage, ob die Spaltstoffkontrolle und der
physikalische Schutz in den vorhandenen, in umgebauten oder nur in neuen

Riumen realisierbar sind.

Zur Beantwortung dieser Frage ist eine Phase der Projektdefinition

als notwendig erachtet worden, die die Aufnahme des gegenwirtigen Zustandes
der bestehenden Fabrikationsanlage hinsichtlich des Bilanzierungssystems

und des "containment" bzw. "physical protection’ und eine Aufwandschitzung
fiir die Erstellung von Auswahlkriterien fiir die drei Varianten (Beibehaltung
der bestehenden Anlage, Modifikation der bestehenden Anlage, Neubau) zum Ziel
hat. Die Untersuchung der Variante "Neubau' ist von NUKEM deshalb gew#hlt
worden, da sich nach ihrer Ansicht die Spaltstoffkontrolle und der Schutz

vor Entwendung von Spaltstoff in einem Neubau am ehesten verwirklichen lassen.
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In diesem Sinne hat das Projekt Spaltstoffflufkontrolle am 29. Oktober 1971
NUKEM einen Auftrag zur Ausarbeitung der Projektdefinitionsphase eines
Uberwachungssystems, welches MaRnahmen zur Verhinderung einer Spaltstoff-
abzweigung einschlieBt, fiir eine Fabrikationsanlage zur Verarbeitung von

hochangereichertem Uran erteilt.

Das Ergebnis der Arbeiten der Projektdefinitionsphase ist im AbschluBbericht
/3/ dargelegt. Aus den vorliegenden Daten wird die Folgerung gezogen, daR
die Erfordernisse der Spaltstoffkontrolle und des physischen Schutzes nur in

einer modifizierten Fabrikationsanlage oder in einem Neubau realisiert werden

kdnnen.
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6.3 Uberwachungsmafnahmen in GUZ-Anlagen

Die Uberwachung von spaltbarem Material in Uran-Anreicherungsanlagen

mit Gas-Ultrazentrifugen wirft besondere Probleme auf, da fiir eine gegebene
installierte Trennleistung einer Anreicherungsanlage sowohl niederangé—
reichertes als auch hochangereichertes Uran hergestellt werden kann.
AuBerdem liegen in solchen Anlagen besonders viele industrieempfindliche
Informationen vor. Um die Empfindlichkeit iiberwachungsrelevanter Parameter
in solchen Anlagen zu erkennen, wurde zusammen mit der Fa. Dornier eine
Parameterstudie angefertigt, deren Projektdefinitionsphase Ende 1970 be-

endet war. Diese Studie wird 1972 fortgesetzt.

Nach den Arbeitsergebnissen des. Jahres 1971 reichen auch fiir diese Art von

Kernanlagen die drei grundsitzlichen MaBnahmen fiir eine effektive Uberwachung
aus. Zu diesem Zweck ist die Erfassung und Uberwachung von Tremnnleistung
nicht erforderlich und auch technisch nicht mSglich bzw. wirtschaftlich nicht

vertretbar.

Es ist zu erwarten, daB einige zentrifugenspezifische Eigenschaften die

Uberwachung einer kommerziellen GUZ-Anlage begiinstigen:

a) Aus wirtschaftlichen Griinden werden groSe Zentrifugenanlagen sehr
wahrscheinlich aus mehreren parallelgeschalteten kleineren Einheiten
(ca. 500-600 tUTA/a) bestehen. Dieses hat zur Folge, daB die gesamten
MeBunsicherheitsbereiche fiir eine Bilanzierungsperiode verhdltnismiRig

niedrig gehalten werden kdnnen (z.B. <2 eff. kg/a pro Einheit).

b) Die MeBgenauigkeiten fiir die HauptprozeBstrdme, die schon heute unter
Betriebsbedingungen erreichbar sind, gehdren zu den besten im Brenn-
stoffzyklus. Dieser Vorteil ist jedoch fiir alle Arten von Urananreicherungs-

anlagen vorhanden.

2]
N
=]

as Gasphasen-Inventar in einer Zentrifugen-Kaskade ist gegeniiber der
durchgesetzten Menge pro Jahr sehr klein und bleibt weitgehend konstant.
Dieses bringt einige Erleichterungen bei der Erstellung eines Bilan-

zierungssystems bzw. bei der Durchfiihrung von Inventuren.
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d) Durch geeignete Anlageauslegung kann der Anteil an schwererfaBbarem
ProzeBinventar im nicht zugdnglichen Teil der Anlage klein

gelialten werden.
Die Arbeiten haben andererseits deutlich gemacht, daB

e) fiir die Verwirklichung eines effektiven Uberwachungssystems
die Dichtigkeits—- und BeobachtungsmaBnahme in wesentlich stirkerem
MaBe (als im anderen Teil des offenen Brennstoffzyklus) eingesetzt

-werden mufl,

f) sorgfiltig geplante und eingehende experimentelle Untersuchungen
erforderlich sein werden, um einige theoretisch angenommene Daten
iiber MeRgenauigkeiten, MUF-Komponenten usw. unter Betriebsbedingungen .

bestidtigen zu kdnnen.
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7. Internationale Zusammenarbeit

7.1 Zusammenarbeit mit EURATOM

Die Euratom~Assoziation zu den F.+E.-Tdtigkeiten im Gebiet der
Sicherheitskontrolle wurde 1971 um die Mitgliedsschaft der Niederlande
(vertreten durch RCN Petten) erweitert, so daB die Assoziation zur Zeit
fiinf Mitglieder z#hlt, n#mlich Europiische Gemeinschaft (Ispra, Petten,
Karlsruhe), Belgien (CEN), BR Deutschland (GfK), Italien (CNEN) und
Niederlande (RCN). Fiir die Wahrnehmung der Tdtigkeiten verfiigt die
Assoziation iiber zwei Organe, ein Entscheidungs- (LenkungsausschuB)

und ein Durchfihrungsorgan (ProjektleitungsausschuBl). Nach der Geschdfts-
ordnung iibernimmt das einzelne Mitglied turnusmifig fiir ein Jahr den Vor-
" sitz beider Ausschiisse. 1971 hatte die BRD den Vorsitz dieser Ausschiisse
(Lenkungsausschuf: W, Hifele, Projektleitungsausschuf: D. Gupta). Das’
Arbeitsfeld der Assoziation umfaft weitere Gebiete und die bisgherigen
Titigkeiten dieses Ausschusses haben die Arbeit der Mitglieder positiv

beeinflufit.

i) F.+E.-Arbeiten der Mitglieder

Die F.+E.-Programme werden normalerweise in enger Zusammenarbeit
und gegenseiter Abstimmung erstellt., Wie aus der Tabelle 7.1/1
ersichtlich ist, weisen die Schwerpunkte der F.+E.-Tdtigkeiten
einzelner Mitgliedsstaaten komplementire Ziige auf, obwohl gewisse
Parallelitdt in Bereichen der Instrumentenentwicklung und Con-
tainmentstudien (auf besonderen Wunsch der Mitglieder) zu erkennen

ist.

ii) Planung und Vorbereitung gemeinsamer Vorhaben

Dies ist ein besonders produktiver Bereich der Assoziationstidtig-
keiten. Das vielfach erwdhnte Mol III-Experiment in der EUROCHEMIC-
Anlage Mol sowie das von CNEN (Italien) und Ispra (EURATOM) durch-
gefiihrte Experiment in der EUREX-Wiederaufarbeitungsanlage in Italien

wurden unter der Gesamtleitung der Assoziation durchgefiihrt. Auch fand



Tabelle 7.1/1:

Niederlande: RCN)
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Belgien: CEN; Deutschland: GfK;

P+E-Programm-Schwerpunkte der Mitglieder der EURATOM-Assoziation fiir das Jshr 1971
(EURATOM: Ispre, Petten, TU Karlsruhe;
Italien: CNEN;

Mitglieder Systemanalyse Zerstdrungsfreie Methoden | Direkte Methoden Integrale Containment Dienstleistungen
Experimente Studie
\1. Korrelation: 1, n—Methoden: I1. Automatische } 1. Mol-III 1. Versiegelung f.|!. Chem.Analyse
| Kr-85-Pu/U passiv und sktiv Mass,.Spektrome- ! 5, EUREX MTR- und IWR-BE f£.EUREX und
EURATOM 2. Korrelation: 2. Gamma—pessiv und « trie Interlabtes
Pheoretische Transmission 2. Tragbare X-Ray- |
Studie 3. Tragbare Instrumente Fluoreszenz !
3. Simulation + Emissions-Spek—
troskopie fir U
4, Teilnahme am Um-
pire Qualification
Programm d. USA |
1. Optimierung v. 1. Gamma-Spektroskopie f.:1, Teilnshme em Um- ' 1, Teilnahme an : .1, Neutronen-
Ubervachungs- hoch- u. niedrig~ange- pire Qualification Mol~III strahl aus
sufwand im BR2-  reichertes U Programm d. USA | : BR2 f. For-
. s ; i ; :
Belgien Komplex (Fabri . Thermische Neutronen f. | | - schung i.d.
kation, Reaktor, ! Uberwachung
. Messungen f. BRZ-BE :
Aufarbeitung) f. : 5. Herstellun
hochanger. Uran 3. Grundlagenforschung | ‘ v 'I'h-228—s
{iber Neutronen i  Be-Quellen
‘1. Optimierung v. ‘1. Aktive n,y-Methode 1. Automatisierte " 1. Mol-TII 1. Versiegelung v. 1. Chemische
{berwachungs— . N Massenspektro— Brennelementen Analyse
sufvand im ge- 2. Kombinationssysteme metrie 2. Interlabtest im IWR aller Pro-
samten BZ mit mehreren einfachen 2o 3. Reaktorexperiment sos ben aus In-
Methoden 2. Automatisierte [ % 2. Accountability- tegralen Ex—
2. Effektivitéts~ Kalorimetri Blei- Réntgenfluores— € Studie fir gralen Ex
Deutschland studie 3. slorimetrie u. ei- genz Wiederaufarbei- perimenten
pile-Spektrometer tung Interlabtest
. — . . N A Tmd el - v -
37 MUF-Daten §. Abfailmessung 36 Bn1§s:.onsspektros . 2.-Analyse g:
4, Korrelation: kopie g?zou:fl; 1=
Isotosen 5. Gama-Lock b, Stabilitat d. 1yt
P ‘ Proben i studie
schwere Kerne [6. Aktive Methode fiir
| hochangereichertes U !
; ! {TU Hennover) !
'5. Kriterien £, :
| Anlasgesuslegung: |
;11. Zusammenstel- 1. Integrales
! lung von MUF- Experiment in
| Daten EUREX
2. Korrelationen
Ttalien ! schwerer Kerne - - - -
'3, Optimierung v. °
| Anlageauslegung.
j’la. Auswertung v. :
ervachungs~ |
aufwand
1. Simulation des 1. Gemma~ und Réntgen- |1. Chemische Analyse
relevanten Teils  spektroskopie in von Pu-Isotopen
. ' des BZ frischen BE und Elementen
Nieder- H
lande 2., Statistische  i2. Gamma-Spektroskopie . - - _
Auswertung v. flir Spaltprodukte i
MeRdaten :

n, y~Messungen fir
Spaltprodukte
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die Planung und Durchfiihrung des Internationalen Symposiums iiber
zerstdrungsfreie Methoden und Identifikationstechniken in Ispra,

Italien, unter der Regie dieser Assoziation statt.

iii) Information und Kommunikation

Die Assoziation organisierte 1971 in regelmiBigen Abstinden Dis-
kussionssitzungen fiir Wissenschaftler und Techniker der Mitglieder-
Organisationen fiir Systemanalye, zerstdrungsfreie und direkte
Methoden. Die experimentelle Erprobungsphase von Identifikatioris-
methoden fiir Brennelemente (z.B. die Erprobung der Euratom-Versiege-
lungsmethode fiir Brennelemente in einem deutschen Reaktor) wurde
auch gemeinsam geplant und die Ausfiihrung begonnen. AuBerdem dient
"die Assoziation dem Austausch voﬁrlﬁéééméﬁionen und Daten in

relevanten Bereichen (z.B. MUF, Korrelationen usw.).

iv) Gemeinsame Erledigung verschiedener Tdtigkeiten

In mehréren Bereichen werden die F.+E.~Arbeiten gemeinsam von

den Mitgliedern durchgefiihrt. Als typische Beispiele seien hier

die Automatisierung der Massenspektrometrie (EURATOM, GfK), Erprobung
und Vergleich von MeBmethoden fiir MTR-Brennelemente (CEN, GfK/TU
Hannover), Gamma—-Messungen an MTR-Elementen (Euratom, CEN, RCN),
Simulation der Inventarbestimmungsmethode fiir eine Wiederaufar-

beitungsanlage (Euratom, GfK) usw. erwdhnt.

v) Vorbereitung fiir die Euratom—-IAEO-Verhandlungen

Die technischen Unterlagen fiir die anfinglichen Euratom-IAEO-
Verhandlungen iiber ein Verifikationsabkommen wurden gemeinsam

von CCR, Ispra, und dem Projekt fertiggestellt.
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7.2 Zusammenarbeit mit der IAEQ

Im Jahre 1971 veranstaltete die TAEO drei iiberwachungsspezifische
ArbeitsausschuBsitzungen und ein Symposium. Die Arbeitsausschiisse

behandelten folgende Themen:

a) Physische Sicherheit
b) Gamma-Spektroskopie und Identifikations-Methode

c) Daten und Ergebnisse iiber Systemanalyse und Integtaie Experimente.

Das Symposium war analytischen Methoden im nuklearen Brennstoffzyklus

gewidmet.,

AuBerdem fand eine Beratungssitzurg iiber Empfehlungen fiir physiéche'
SchutzmaBnahmen statt. An allen diesen Sitzungen und an dem Symposium

waren die Mitglieder des Projektes mit wissenschaftlichen Beitrigen ver-
treten., Erwdhnenswert ist die Tatsache, daR eine Gruppe von Experten unter
der Obhut der IAEO eine ausgewogene Zusammenstellung von mglichen physischen
Schutzmafnahmen fiir nukleares Material ausgearbeitet hat, die als Richt-
linie fiir Uberlegungen in nationalem Rahmen dienen kann. Diese Aktion

war die Folge eines Wunsches mehrerer Mitgliedsstaaten der IAEO.
Bei den Verhandlungen zwischen Euratom und der IAEO iiber ein Verifikations-
abkommen nahmen Mitglieder des Projektes teil. Die Verhandlungen werden

voraussichtlich bis Ende 1972 dauern.

7.3 Internationale Tagungen

Die Beteiligung des Projektes an zwei der internationalen Tagungen ist zu

erwihnen.

i) 4. Internationale Konferenz iiber die friedliche Nutzung

der Atomenergie.

Die Sitzungen G-5 und C-5 waren der Erdrterung der Themen zur
{berwachung gewidmet. Aus den 11 miindlich vorgetragenen Beitrigen
waren 3 Beitrige vom Projekt. AuBerdem war ein zusitzliches Paper

iber direkte Methoden eingereicht worden. Zwei vom Projekt angefertigte
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Modelle iiber Brennstoffzyklus und SpaltstofffluBkontrolle sowie
das im Projekt entwickelte automatisch arbeitende Rontgenfluores-
zenzspektrometer wurden im Ausstellungsraum der BRD aufgestellt.
Beides fand Anklang. In der Sitzung G-5 ging es um die Erdrterung
der allgemeinen Fragen der Uberwachung auf internationaler und
nationaler Ebene sowie um die Diskussion der Bedeutung der
Systemanalyse im Bereich der Uberwachung. In der Sitzung C-5

wurden Fragen mehr technischer Natur behandelt. Erwidhnenswert ist:

a) Der Generalinspektor der TAEC stellte fest, daR das Ziel
der internationalen Uberwachung die Entdeckung und nicht
die Verhinderung einer Abzweigung einer signifikanten Menge
spaltbaren Materials ist. Letzteres ist Aufgabe des nationalen

“Systems. =

b) Das Euratom—-System ist eines der Hltesten und das zur Zeit
am besten entwickelte internationale Uberwachungssystem, ver-
. 3
fiigt iiber langjdhrige Erfahrungen und weist in seinen Grundziigen

einige dem IAEO-System #hnliche Merkmale auf.

c) In den USA legt man verstirkte Betonung auf Mafnahmen auf

nationaler Ebene zur Verhinderung einer Abzweigung.

d) Sowohl in den USA als auch in Europa sind - Dank intemsiver
Entwicklungsarbeiten - einige MeRinstrumente zur Serienreife

entwickelt worden.

ii) International Meeting on Non-Destructive Measurement and Identification

Techniques in Nuclear Safeguards (Ispra, 20.-22,9.1971).

Wie schon erwidhnt, wurde dieses Symposium unter der Regie der
Euratom-Assoziation organisiert. Mitglieder des Projektes hatten
bei der Planung und Organisation maBgeblich mitgewirkt. 105 Wissen-

schaftler aus 11 Lindern und 3 Internationalen Organisationen nahmen
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an dem Sympoisum teil. 44 wissenschaftliche Beitrdge, davon
9 vom Projekt, wurden vorgetragen. AuBerdem gab es geniigend
MBglichkeit zur intensiven Diskussion zwischen den Wissenschaftlern
sowie zwischen den Vertretern der Kernindustrie und Wissenschaftlern

und Technikern.

Es wurde keine v8llig neue Methode vorgeschlagen. Jedoch zeigten
die schon in Angriff genommenen Methoden bemerkenswerte Fortschritte.
Auferdem konnte man ziemlich deutlich einige Trends bei den Ent-

wicklungen feststellen:

- Eine Pridferenz fiir die Anwendung von passiven Methoden

(d.h. Verwendung von Eigenstrahlung des Materials)

- Stdrkeres Einbeziehen von r.a: Isotopen als Neutronen-

quellen statt Heutronengeneratoren

- Verstirkte Anwendung von Rechenmaschinen zur Datenverarbeitung.

Weiterhin war festzustellen, daB eine gewisse unterschiedliche
Vorstellung iiber die Tragbarkeit von Instrumenten zwischen den
europidischen und amerikanischen Wissenschaftlern besteht.
Voraussichtlich werden noch weitere 3 bis 4 Jahre vergehen,
ehe man einen gewissen Konsensus iiber die optimale Verwendung

zerstSrungsfreier Methoden erreichen kann.
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