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Annual Report of the Nuclear Safegquards Project 1978

Summaxry

The present report describes the major activities carried out in 1978
in the framework of the Nuclear Safequards Project by the institutes of
the Kernforschungszentrum Karlsruhe, Kernforschungsanlage Jiilich, the

European Institute of Transuranium Elements and some industrial firms.

Zusammenfassung

Der vorliegende Bericht beschreibt die Arbeiten am Projekt Spaltstoff-

fluBkontrolle, die von den an diesem Projekt beteiligten Instituten des
Kernforschungszentrums Karlsruhe, der Kernforschungsanlage Julich, dem

Europdischen Institut filir Transurane und einigen Industriefirmen im

wesentlichen im Jahre 1978 durchgefiihxrt wurden.
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Einfihrung

D. Gupta, H.-R. Mache

Unter Berilcksichtigung politischer und wirtschaftlicher Randbedingungen

werden im Projekt SpaltstofffluBkontrolle technisch-wissenschaftliche Grund-
lagen fiir die internationale Uberwachung von Kernmaterialien und kerntech-
nischen Einrichtungen erarbeitet. Mit den Forschungs— und Entwicklungsarbeiten
zur Kernmaterialiiberwachung sollen einerseits die Uberwachungsbehdrden und das
BMFT und zum anderen Betreiber und Errichter von kerntechnischen Anlagen in der
Bundesrepublik unterstitzt werden, mit verninftigem Aufwand den internationa-
len Verpflichtungen (EURATOM- und IAEO-Uberwachung nach dem EURATOM- bzw.

NV-Vertrag) nachzukommen.

Im vorliegenden Bericht werden die im Jahr 1978 im Rahmen des Projektes Spalt-
stofffluBkontrolle erzielten Ergebnisse zusammengefaBt. Wie im Jahresbericht
1977 (KfK 2681l) sind die Beitrdge der Institute und Abteilungen entsprechend
den Forschungsvorhaben des Kernforschungszentrums Karlsruhe geordnet. Die im
Berichtszeitraum erstellten Verdffentlichungen und Primdrberichte sind in

den Anhdngen A und B zusammengestellt.

Kapitel 1 faft die Ergebnisse zum Forschungsvorhaben "Entwicklung von Kon-
zepten und Systemen zur Kernmateriallberwachung" zusammen. Die 1977 begonnene
Analyse zur Kernmaterialbilanzierung und Datenverifikation in der KfK wurde
abgeschlossen. Dabei zeichnete sich die SNEAK als eine Anlage mit besonders
hohem Kernmaterialbestand aus, dessen Uberwachung einige Schwierigkeiten be-
inhaltete. Durch die Entwicklung eines alternativen Uberwachungskonzeptes
konnte eine filir Uberwachungsbehérden und Betreiber akzeptierbare Ldsung ge-
funden werden, die Uberwiegend auf Containment—'und-Surveillance—MaBnahmen
beruht. Zu den verschiedenen anderen kerntechnischen Einrichtungen der KfK
wurde mit IAEO und EURATOM uber die "Anlagenspezifischen Anhdnge" verhandelt,
wobei eigéne konzeptionelle Uberlegungen einflossen (Einzelheiten dazu in

Kapitel 2.1.2).

Zur Entwicklung des Uberwachungskonzeptes fiir Trenndiisenanlagen wurde der Ab-
laufplan zur Aufnahme des realen Kernmaterialbestandes detailliert und die
experimentelle Erprobung vorbereitet. Die Bestandsaufnahme zur Uberwachung
kerntechnischer Anlagen der Bundesrepublik zeigt, daB bei der gegenwdrtigen

Uberwachungspraxis keine grundlegenden Schwierigkeiten bestehen.



Mit Hilfe der Isotopenkorrelationstechnik wurde flir einen 1300-MWe~Druck-
wasserreaktor und flir Abbridnde von 10.000-40.000 MWd/t Uran eine lineare Korre-
lation fUr die Elemente Pu/U/abgereichertes U-235 gefunden. Durch spieltheo-
retische Ansétze wurde eine M6glichkeit zur Bestimmung des optimalen Stich-
probenumfangs fiir die Inspektionsbehdérde zur effektiven Aufdeckung von Daten-
verfdlschungen aufgezeigt. Das gegenwdrtige Uberwachungssystem der IAEA wurde
auf seine Parameter untersucht, die sich einerseits aus allgemein akzeptier-—
baren Kriterien ableiten oder andererseits unter Berlicksichtigung halbquantita-

tiver und qualitativer Argumente festgelegt werden miissen.

Die Realisierung des KfK-internen DV-Systems filir die Kernmaterialiberwachung
wurde mit der endgliltigen Festlegung der Datenstruktur und der Implementierung

des Datenverwaltungssystems und wesentlicher Teile des Systemkerns fortgesetzt.

Im Kapitel 2 werden die Arbeiten zum Forschungsvorhaben "Implementierung von

Uberwachungssystemen" wiedergegeben.

Zur Bestimmung der U-235-Anreicherung von LWR-Brennstoff wurde ein In-Line-
MeBgerdt flir den Routinebetrieb entwickelt, das 1979 bei RBU eingesetzt werden
soll. Die Arbeiten zur Automatisierung des RontgenfluoreszenzmeBsystems fir

die WAK werden fortgesetzt.

Flir den Nachweis geringer Restmengen von Pu in 200-1-Abfallfdssern wurde Neu-
tronenmefanordnung bis zum Routineeinsatz bei ADB entwickelt. An der Entwick-
lung von Brennelementsiegeln flir LWR wurde weitergearbeitet. Eine erste Version
eines Kamerasystems flr den Einsatz in der Kernmaterialiliberwachung wurde

fertiggestellt und zum Test der IAEA ibergeben.

Als Beitrag der KFA Jilich an den F+E-Arbeiten des Projektes Spaltstofffluf-
kontrolle wurde im Berichtsjahr 1978 das Kernmaterialbilanzierungs- und
-kontrollsystem der KFA Jllich im Teilbereich HeiBe Zellen auf dem zentralen
IBM-Rechner realisiert und erprobt sowie das zugehSrige MeBsystem zur Verifika-
tion der Kerndaten weiter entwickelt. Flir den Kugelhaufenreaktor THTR-300 wurde
versucht, ein Uberwachungskonzept zu entwerfen, das weitgehend auf bereits von
den Uberwachungsbehdrden anerkannte und erprobte Verfahren zurickgreift. Zur
Loésung von Detailproblemen wurden Methoden zur Identifizierung der Kannen flir

abgebrannte Brennelemente des THTR-300 erarbeitet und M&glichkeiten zur geeig-




neten Versiegelung der betrieblich notwendigen Offnungen in der Beschickungs-

anlage untersucht.

Die Arbeiten zum Vorhaben "Entwicklung und Erprobung von Verfahren und Kompo-
nenten im Zusammenhang mit der Kernmaterialiberwachung" werden in Kapitel 3
dargestellt. Sie umfassen verschiedenartige Tatigkeiten und reichen von den
Untersuchungen von Mefmethoden fir den Einsatz zur Kernmaterialiberwachung Ulber
die Durchflihrung von Isotopenkorrelationsexperimenten und Interlaboratoriums-

tests bis zu den unterstitzenden Serviceanalysen.

Fir die Konzentrationsbestimmung von Plutonium und Uran in Ldsungen von Wieder-
aufarbeitungsanlagen wurden zwei unterschiedliche zerstdrungsfreie MeBmethoden
weiterentwickelt. Die Auswertung der MeBdaten von Interlaboratoriumstest AS-76
wurde weitgehend abgeschlossen; mit der Vorbereitung des Interlaboratoriums-
tests IDA-78 (massenspektrometrische Verdinnungsanalyse von Eingangsldsungen

aus Wiederaufarbeitungsanlagen) wurde begonnen.

Die Arbeiten des Projektes wurden in enger internationaler Zusammenarbeit durch-
gefiihrt. Das Projekt hat innerhalb von SAGSI (Standing Advisory gyéup on Safe-
guards Implementation der IAEO) aktiv bei den Diskussionen dahingehend mitge-
wirkt, daB die derzeitig von der IAEO verwendeten qualitativen Zielvorstellungen
hinsichtlich Menge und Entdeckungszeit nur voritibergehenden und keinen end-
gliltigen Charakter haben. In mehreren Arbeitsgruppen der ESARDA (European Safe-
guards Research and Development Association) wurden die im Projekt erzielten
Arbeitsergebnisse eingebracht, und es wurde sich an den INFCE-Diskussionen
(International Fuel Cycle Evaluation) durch Erarbeitung von Stellungnahmen zu

verschiedenen Arbeitsunterlagen beteiligt.

Im Jahr 1978 wurde das IAEQO-Unterstitzungsprogramm der Bundesrepublik verab-
schiedet. Ein groBer Teil der im Projekt erzielten Ergebnisse flieBt unmittel-
bar in das Programm ein und stellt die Basis der 1979 voll anlaufenden F+E-
Arbeiten zur Unterstiitzung der IAEO dar. Das Projekt lieferte auBerdem mehrere
wissenschaftliche Beitrdge filir verschiedene internationale Symposien zur Kern-

materialiberwachung.
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1. Entwicklung-—veon Konzepten und Systemen zur Kernmaterialilberwachung
(Vorhaben 07.01.02)

1.1 Uberwachungskonzepte fiir typische kerntechnische Anlagen

1.1.1 Einleitung

F. VoB

Im Bereich der Konzeptentwicklung lagen die Schwerpunkte bei der Bearbeitung

von UberwachungsmaBnahmen fiir kerntechnische Einrichtungen des KfK (hauptsédchlich
flir SNEAK) und bei der Fortfihrung der Erstellung eines Uberwachungskonzepts

fiir eine Trenndisen-Urananreicherungsanlage. Die Bestandsaufnahme der Xern-
materialiberwachung in kerntechnischen Anlagen der Bundesrepublik wurde im
begrenzten Umfang weitergefihrt. Im Rahmen von INFCE wurde an der Erarbeitung

von Stellungnahmen zu verschiedenen Arbeitsunterlagen mitgearbeitet.

1.1.2 UberwachungsmaBnahmen in der SNEAK

Chr. Brlickner, E. M6nnich, W. Scheuerpflug, D. Sellinschegg, F. Vof

Die SNEAK-Anlage zeichnet sich durch einen besonders hohen Kernmaterialbestand
aus, dessen Verteilung auf mehrere Bereiche, wie Kernmateriallager, Brennelement-
zwischenlager und Reaktor, sich std&ndig &ndert, dessen Gesamtwert jedoch prak-
tisch konstant ist. Das Kernmaterial hat die Form von Pl&dttchen, Bldcken und

dhnlichem, es wird betrieblich ausschlieBlich nach Stilickzahl gehandhabt.

Die Forderungen der IAEQO und EURATOM zu Beginn der Verhandlungen Utber die "Anlagen-
spezifischen Anhdnge" bestanden in der Kernmaterialbilanzierung mit zweimaliger
Bestandsaufnahme und -prifung pro Jahr und einer sténdigen Verifikation der in-
ternen Kernmaterialbewegungen beim Be- und Entladen der Brennelemente und Ver-
siegelungs— und BeobachtungsmaBnahmen zum Aufdecken nichtdeklarierter Bewegungen.
Der Haupteinwand gegen diese Forderungen war, daB sie zu einer unzumutbaren Be-
lastung des Betreibers fiihren wlirden, denn eine konventionelle reale Bestands-

aufnahme kann mehrere Wochen oder unter Umstdnden sogar Monate dauern.
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Es wurde daher ein alternatives Konzept entwickelt, das intensiven Ge-

brauch von Containment/Surveillance—-MaBnahmen macht /1-3/. Dieses sieht vor:

~ SNEAK bildet eine Anlage mit einer Materialbilanzzone, 3 SchliisselmeB-
punkten flir Bestandsaufnahmen (Lager, Zwischenlager, Reaktor), mehreren
strategischen Punkten flr Beobachtungs- und VersiegelungsmafBnahmen und
zusdtzlichen strategischen Punkten flir die Verifikation der internen

Materialbewegungen (u.a. Umladebereich)
- je ein Inspektor von IAEO und EURATOM sind stédndig anwesend

- eine Verifikation der internen Materialbewegungen wird durchgefiihrt iber
-- stichprobenweise Verifikation des Inhalts von Lagerbehdltern nach deren
Beladung
—-- Versiegelung von Lagerbehdltern
~- stichprobenweise Verifikation von Brennelementen beim Beladen,
bei manueller Fiillung: unmittelbar vor dem Beladen,
bei automatischer Fiillung: Transfer zur Handflillmaschine
-—- Siegel an gefillten Brennelementen
—-- Kamerailiberwachung des Brennelementzwischenlagers
—- Kameraliberwachung des Transfers von Brennelementen zwischen Core und
Brennelementzwischenlager
-~ Versiegelung von Brennelementen an Core-Positionen (einzeln oder in
Gruppen), zu diesem Zweck wurde flir SNEAK eine spezielle Versiegelungs-

vorrichtung entworfen

- zweimal im Jahr wird eine Bestandsverifikation durch Siegelpriufung durch-

gefihrt

- eine Anfangsinventarverifikation, nach Versiegelung der Core-Positionen
und Lagerbehdlter am Stichtag, durch Verifizieren des Materials im Verlauf

seiner Umladung wdhrend des n&chsten Jahres.

Der wesentliche Vorteil gegeniiber konventionellen Mafnahmen resultiert aus der
Brennelement- und vor allem der Positionsversiegelung, wozu flir SNEAK spezielle
Versiegelungseinrichtungen entworfen wurden. Die routinemdfigen realen Bestands-
aufnahmen und die Verifikation reduzieren sich damit auf eine Uberpriifung der

Integritdt der Siegel und eine Identitdtsprifung der Brennelemente. Das Konzept
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wurde von den Uberwachungsbehdrden akzeptiert.

Die vorgeschlagenen Mafnahmen wurden in erster Linie eingefiihrt, um das
zeitraubende Entladen des Cores zur Verifikation zu vermeiden. Sie ermdglichen
jedoch,ohne zusédtzlichen Aufwand das von der IAEO in sensitiven Anlagen ange-

strebte Ziel der schnellen Entdeckung einer abrupten Abzweigung zu erreichen.

1.1.3 Uberwachungskonzept fiir Anreicherungsanlagen nach dem Trenndiisenverfahren

J. Weppner, W. Bahm, E. de Brago Melo

Zur Detaillierung und Absicherung des entwickelten Uberwachungskonzepts fir

die Trenndisenanlage wurden hauptséchlich die folgenden Arbeiten durchgefiihrt:

- Aufstellung eines detaillierten Ablaufplanes zur Aufnahme des
Kernmaterialbestandes in der Trenndilisenanlade,
- Bbschatzung des Inventuraufwandes fiir Betreiber und Uberwachungsbehdrde,
~ Durchfiihrung von Vorversuchen am Kreislauf zur kontinuierlichen
UF6-Verflﬁssigung (Normetex—~Loop) .
Es zeigt sich, daB eine vollstdndige, verifizierbare Bestandsaufnahme ohne
Unterbrechung des Anlagenbetriebs bel geringem zeitlichen Aufwand fir Betreiber
und Uberwachungsbehdrde mdéglich ist. Im einzelnen ist nach vorliegender Ab-
schitzung mit einem zeitlichen Inventuraufwand von
ca. 220 Mannstunden fir den Betreiber, sowie
ca. 150 " " die Uberwachungsbehdrde

zu rechnen (Demo-Anlage, ungefdhr 200 t SWU/a).

Die Vorversuche am Normetex-Loop, die im wesentlichen aus der Aufnahme der
Flillstandskennlinie bestanden, ergaben, daf eine genaue Ausrichtung des Puffer-
behédlters wegen der Einbauten und der Geometrie fir die Reproduzierbarkeit der

Fillstandsmessung unbedingt erforderlich ist.

Die bisher erarbeiteten Ergebnisse wurden unter besonderer Berflicksichtigung
der flr die Aufnahme des realen Kernmaterialbestandes vorgeschlagenen Prozeduren
zusammengestellt /1-4/ und /1-5/. Die Arbeiten wurden in Zusammenarbeit mit

der Fa. Interatom durchgefiihrt.
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1.1.4 Bestandsaufnahme zur Uberwachung kerntechnischer Anlagen in

der Bundesrepublik

U. Bicking, W. Golly, W. Rust, D. Sellinschegg, F. Vo8B

Die Bestandsaufnahme der Kernmateriallberwachung in kerntechnischen Anlagen

der Bundesrepublik erbrachte bisher als wesentliches Teilergebnis, daB es in den
bestehenden Anlagen keine grundsdtzlichen Schwierigkeiten gibt, die derzeitigen
IAEO-Uberwachungsziele zu erreichen /1-7/. Unter Umstdnden ergeben sich jedoch
Probleme, wenn die in der Diskussion befindlichen kurzen Entdeckungszeiten

von 1-2 Wochen verbindlich werden sollten. Weiterhin zelgte die Bestandsauf-
nahme, daB in den Berechnungen von ¢ (MUF) in den meisten Fdllen Unabhdngig-
keit aller MeBfehler angenommen wird. Diese Voraussetzung wird in der Praxis
sehr oft nicht erfiillt und flihrt daher mdéglicherweise zu groBen Verfdlschungen
des Ergebnisses. Um in Zukunft auch mit realistischen Annahmen rechnen zu k&nnen,
wurde ein Rechenprogramm auf der Basis des im IAEA Safeguards Technical Manual,
Part F, angegebenen Verfahrens erstellt, das auch Korrelationen zwischen ver-

schiedenen MeRfehlern berilicksichtigt.

Die Untersuchungen iiber die Auslegung und Planung einer tberwachungs- und
sicherheitstechnisch optimierten Fabrikationsanlage zur Verarbeitung hoch-
angereicherten Urans im Rahmen des NUKEM-II-Vertrags wurden bereits im Jahres-
bericht 1977 des PSpFK /1-6/ ausfiihrlich dargestellt. Die Ergebnisse dazu
liegen nun in geschlossener Form als AbschluBbericht vor /1-2/. Ebenso konnte
die Analyse zu der Materialbilanzierung und Datenverifikation im KfK nach
teilweiser Uberarbeitung vollstdndig fertiggestellt und als Grundlage flir Ver-

handlungen mit den Uberwachungsbehdrden bereitgestellt werden /1-1/.

Im Rahmen der INFCE-Diskussionen wurden Stellungnahmen zu Arbeitspapieren der
Arbeitsgruppe 4 und 5 (Wiederaufarbeitung, Plutoniumhandhabung bzw. Schneller
Briliter) erarbeitet. Schwerpunkt war dabei die Beurteilung der Proliferations-
resistenz verschiedener Brennstoffkreisldufe. Die wichtigste SchluBfolgerung
bestand darin, daB unter langfristigen Aspekten keiner der betrachteten Zyklen
(LWR-Once-Through, LWR mit Recycling, SBR) inhdrent wesentlich proliferations-~
resistenter ist als andere. Technische Alternativen (wie Civex oder Spiking) er-
schweren lediglich die Entwendung durch subnationale Gruppen. Flir die Prolifera-
tion auf staatlichexr Ebene stellen sie aber kein wesentlich grdBeres Hindernis
dar; sie erschweren vielmehr viele der bewdhrten UberwachungsmaBnahmen oder

machen sie sogar undurchfihrbar.
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1.2 Theoretische Analyse der Pu/U/D235—Korrelation

M. Marzo, H.W. Wiese

Einfihrung

35

235—Abreicherung (D2 )

Die Pu/U/D235—Korrelation erlaubt bei bekannter U
einen unmittelbaren RickschluB auf das Pu/U-Verhiltnis und gestattet so
eine Kontrolle des im Eingangstank der Wiederaufarbeitungsanlage vom Betreiber

gemessenen Pu/U-Wertes.

Problemstellung

Die bisherigen experimentellen Befunde und theoretischen Untersuchungen /1-8/,
/1-9/, /1-10/ zu dieser Korrelation hatten innerhalb der MeBgenauigkeit abbrand-
unabhidngige Pu/U/D235—Werte flir Abbrinde von unter 10 000 bis etwa 30 000 MWA/tU

geliefert. Dabei war u.a. offen geblieben,

- aufgrund welcher physikalischen Zusammenhdnge dieses Verhalten
zustande kommt,

- welcher Verlauf fir Abbridnde iber 30 000 MWA/tU in modernen Reaktoren
zu erwarten ist, ,

- wie Reaktor- und Brennstoffparameter, z.B. die Anfangsanreicherung,

in den Korrelationswert eingehen.

Durch die am Beispiel eines 1300 MWe-Druckwasserreaktors vom Typ BIBLIS-B vorge-

nommenen Untersuchungen konnte ein grofer Teil dieser Fragen gekldrt werden /1-11/.

Lésungsweg

Es wurde ein einfaches, rdumlich nulldimensionales Modell benutzt, in dem die

den Plutoniumaufbau beschreibenden Abbrandgleichungen analytisch geldst werden
kénnen. Denn eine Untersuchung dieser Fragen mit numerischen mehrdimensionalen
Abbrandrechnungen liefert bei relativ groBem Aufwand nur wenig Einsicht in die
inneren Zusammenhdnge. Wegen der Durchmischung des Brennstoffes im Eingangstank

der Wiederaufbereitungsanlage geniigt es, r&umliche Effekte, die nur im Sinne
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einer Mittelwertbildung eine Rolle spielen, durch eine nachtrdgliche zweidimen-
sionale Rechnung zu bertlicksichtigen. Die im Modell verknipften Nuklide sind

2
U 35, U236, U238, p237, u238, Pu239 240, u241 und Pu242.

P ; Pu P
Die wichtigsten, in einem nulldimensionalen Modell erfaBbaren EinfluBgr&Ben,
die sich mit der Nuklidzusammensetzung und damit mit dem Abbrand &ndernden
effektiven Neutronenwirkungsquerschnitte, wurden lber Stufenfunktionen in die
Modellrechnung eingebracht. Die Bereitstellung der Wirkungsquerschnitte unter
Berlicksichtigung des Einflusses von Blo, von lokalen Heterogenitdtseffekten
und von Spaltprodukten erfolgte auBerhalb des Modelles unter Einsatz erprobter
Zell- und Abbrandprogramme sowie durch Zugriff auf die Karlsruher Kerndaten-

bibliothek KEDAK-3 /1-12/.

Ergebnisse

Die Ermittelung der Korrelation auf der Basis des Modells liefert eine Konstanz

der Korrelationswerte Pu/U/D235 bis auf £ 0.65 % zwischen 10 000 und

40 000 MWA/tU Abbrand. Mit den zum Vergleich und zur Absicherung herangezogenen

Wirkungsquerschnitten des LEOPARD-Programms /1-13/ findet man einen auf + 1.35%
konstanten Verlauf. Der Einsatz von HAMMER+ORIGEN-Querschnitten /1-14/, /1-15/
liefert eine Anderung von + 2 % in der Korrelation im selben Abbrandintervall.

Die zugehdrigen Korrelationsverliufe sind in Abb. 1-1 dargestellt.

Die Korrelation ist sensitiv, vor allem beziiglich der Abbrandabhingigkeit der

u239— und Pu24O—Querschnitte. Bel Vernachldssigung der Abbrandabhangigkeit wird

P
die Korrelation mit dem Abbrand zunehmend zu klein berechnet und zwar um 8 %
bei Pu239 und um 4 % beil Pu240 bei einem Abbrand von 40 OCO MWd/tU. Die Korre-—
lation ist sensitiv bezliglich des Einflusses der Heterogenitdt der Brennstébe:
Dessen Berticksichtigung in der Wignerschen rationalen Ndherung vergrdBert die
Eingruppenneutronenwirkungsquerschnitte bis 35 % und bewirkt eine abbrandunab-
hidngige deutliche Zunahme der Korrelationswerte. Bei weiterfiihrenden Unter-
suchungen, besonders im Zusammenhang mit Siedewasserreaktoren, bei denen Void-
effekte eine Rolle spielen, ist eine genauere Behandlung der Heterogenitdt er-
forderlich. Der von den heutigen Unsicherheiten in den nuklearen Daten der
thermischen Wirkungsquerschnitte und Resonanzintegrale zu erwartende Fehler bei

der Berechnung der Korrelation belduft sich bei Erhaltung des konstanten Ver-

laufs auf maximal i_4 5.
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Die Abschdtzung des Einflusses des radioaktiven Zerfalls wdhrend der Kihl-
zeit ergibt eine Absenkung der Korrelation um 1.6 % in 2 Jahren, die Uber-
wiegend durch den f-Zerfall von Pu241 verursacht wird. Die Konstanz wird
dadurch verbessert; dies ist auch bei einer Beriicksichtigung des Zerfalls
wdhrend der Bestrahlung durch eine genauere Rechnung zu erwarten.

Im Bereich der untersuchten UZ35—Anfangsanreicherungen zwischen 1.9 % und
3.2 % (BIBLIS-B) ist die Korrelation besser als auf 3-10_4 % umgekehrt

proportional zur Anfangsanreicherung.

Zur Ermittlung des Einflusses der ortsabhdngigen Bestrahlung wurden zweidi-
mensionale Abbrandrechnungen mit dem Rechenprogramm CITATION /1-16/ vorbe-
reitet und durchgefiihrt. Fiir einen Abbrand von 15 000 MW4/tU ergab sich dabei
fliir Brennelemente gleicher Anfangsanreicherung eine Schwankung von etwa 1 %

im Korrelationswert. Ein Vergleich mit Messungen aus dem Isotopenkorrelations-
experiment dexr ESARDA fir KWO-Brennelemente wurde begonnen. Die bisherigen
Ergebnisse sind im Rahmen der Unterschiede in den Messungen verschiedener

Labors verninftig.

SchluBbemerkung und Ausblick

Die durchgefihrte Untersuchung liefert die theoretische Interpretation und
Untermauerung der experimentell fiir Abbrinde bis etwa 30 000 MWA/tU als kon-
stant innerhalb der MeBgenauigkeit ermittelten Pu/U/D235—Korrelation. Aus den
Modellrechnungen ergibt sich eine Fortsetzung dieses Verlaufs bis zu Abbrénden
tber 40 000 MWA/tU. Die Anderung des Korrelationswertes mit dem Bestrahlungs-
ort ist bei gleicher Anfangsanreicherung von etwa gleicher GréBe wie die Ab-

weichung vom konstanten Verlauf.

Die Arbeiten werden mit dem Vergleich zum Experiment als Schwerpunkt fortgefihrt.

Die dazu erforderliche hdhere Genauigkeit der abbrandabhidngigen Wirkungsquer-
schnitte und die Berticksichtigung aller relevanten Nuklidketten wird durch den

Einsatz von umfangreichen Zellcodes und Abbrandprogrammen erreicht werden.




1.3 Systemanalytische Untersuchungen von Materialbilanzierungsfragen

R. Avenhaus, H. Frick

Die systemanalytischen Untersuchungen konzentrierten sich auf drei Themen-

kreise:

- Die Verifikation von Inventardaten,
- die geeignete Fortschreibung von MUF-Daten und
- die geeignete Berilicksichtigung von Inspektor-Daten bei der

Erstellung der Materialbilanz.

Die allgemeinen Untersuchungen zur Frage der Zahl der festzulegenden Parameter
bei der Einrichtung eines internationalen Uberwachungssystems in einem Staat
wurde vorlaufig abgeschlossen und {liber die erzielten Ergebnisse wurde berich-

tet /1-17/.

Verifikation von Inventardaten /1-18/

Es wurde die folgende Fragestellung behandelt: Betrachtet werden R Material-
klassen, wobei die i-te Materialklasse Ni—Einheiten umfaBt, deren Verifika-
tion den Aufwand ei erfordert. Es wird weiter angenommen, daf der Betreiber,
falls er die Daten einer Einheit der i-ten Klasse verfdlscht, diese um den
klassenspezifischen Betrag ui verfalscht. Gesucht sind zu vorgegebenem Gesamt-

Uberwachungsaufwand
C = )e,-n,
z iif
i

wobeil ni die Zahl der verifizierten Einheiten in der ji-ten Klasse ist, und zu

vorgegebener Gesamt-Datenverfdlschung
M= ZUi-ri '
i

wobei ri die Zahl der gefdlschten Einheiten in der i-ten Klasse ist, die opti-

malen Stichprobenumfénge d?Lder Inspektionsbehdrde, die optimalen Verfalschungs-

*

zahlen ri des Anlage-Betreibers sowie die resultierende Entdeckungswahrschein-

lichkeit 1-g(n¥, .
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Fir den Fall, daB MeBfehler vernachldssigt werden k&énnen, d.h. fir den Fall,
daB Fehlalarme ausgeschlossen sind, ergab die spieltheoretische Analyse, daB
es gentigt, die Gesamt-Entdeckungswahrscheinlichkeit

n,

X, 1
1-8(n, x) = 11— L
— i Ni

unter den oben angegebenen Randbedingungen beziiglich der n, zu maximieren, und
bezliglich der r. zu minimieren, d.h. daB es genlgt, einen Sattelpunkt der Funk-

tion 1-f(n, ¥) im Definitionsbereich zu bestimmen.

Unter der Annahme, daB die Stichprobenumfinge niherungsweise als kontinuierli-

che Variable aufgebaut werden kdénnen, ergab sich folgende L&sung:

* C

. _ . .N..exp(-k-g.)
& Zu e,*'N.-exp(-k+c ) b Ni ” 1
rls B B J
J
*
r, = Ni-(l—exp(—K-ei)) , 1i=1...R

* *
1-B(n , ) 1-exp(-k-C)

wobei k eindeutig bestimmt ist durch

. *N,ex —K <€, = LN, -
gul 1 P~ El) gul Nl M

Far ri-ni<<Ni stimmt diese Ldsung mit einer Ldsung Uberein, die schon friiher

abgeleitet wurde:

*
n, = c . u_-N
i ZU e N i i
il B B
]
*
ri = M . el-Ni , i=1...R .
,.E.°N,
%uj J 3]

Diese Ldsung soll exemplarisch auf die Inventur in einer Fabrikationsanlage
im Rahmen eines Forschungsauftrages des Joint Research Centre Ispra an das

Kernforschungszentrum angewendet werden.



1-11

Fortschreibung von MUF-Daten /1-19/, /1-20/

In letzter Zeit wurden von amerikanischer Seite aus neuere Uberlegungen zur
besseren Ausnutzung der Materialbilanzdaten angestellt, die dahingehen, ge-
eignete Linearkombinationen von MUF-Daten einer Referenzzeit (z.B. ein Jahr)
zu bilden. Obwohl es aus prinzipiellen Griinden sehr bedenklich erscheint,
diesen Weg zu gehen, da zur Entlastung des Anlagen-Betreibers am Ende einex
Inventurperiode abschliefend festgestellt werden sollte, ob die Differenz
zwischen Buch- und realem Inventar signifikant ist oder nicht, wurden diese
Uberlegungen aufgegriffen mit dem Ziel, die einschrénkenden Aussagen {ber
Entwendungsstrategien (gleiche Entwendung in allen Inventurperioden) zu
verallgemeinern, um so zu einer fundierteren technisch-statistischen Be-

wertung dieser Uberlegungen zu gelangen.

Es wurde unter anderem das folgende Resultat erzielt: Falls die Differenzen
MUFi, i=1...n, zwischen den Buch- und den realen Inventaren an den Enden der
n Inventurperioden einer Referenzzeit zu einer Gesamtaussage zusammengefalit
werden sollen, besteht die optimale Vorgehensweise der Inspektionsbehdrde
zur Schédtzung des gesamten im Referenzzeitraum entwendeten Materialbetrages
gegen jede beliebige Entwendungsstrategie darin, die MUFi mit gleichen Ge-

wichten zu addieren.

Beriicksichtigung von Inspektionsdaten bei der Erstellung der Materialbilanz /1-21/

Es wurde schon im Statistical Manual F der IAEO diskutiert, daf es neben dem
urspringlich vorgesehenen Verfahren - zuerst lber die D-Statistik die Be-
treiber-Daten mit Hilfe von Inspektordaten zu Uberprifen, und danach allein
mit Hilfe der Betreiberdaten lUber die MUF-Statistik die Materialbilanz zu tber-
prifen - ein anderes Verfahren gebe, bei dem auch bei der Erstellung der
Materialbilanz die Inspektordaten verwendet werden (die sogenannte MUF-D-Sta-
tistik). Fir das letztgenannte Verfahren wurden allerdings nur qualitative

Argumente angegeben.

Es wurde nun mit Hilfe des Lemma von Neyman und Pearson gezeigt /1-21/, daB

unter der Annahme, daB der Betreiber, wenn utberhaupt



~ alle Materialdaten um einen klassenspezifischen Betrag fdlscht,

und weiter

- eine optimale Aufteilung der Gesamtentwendung in Entwendung mittels Daten-
fdlschung und in Entwendung durch Ausnlitzung der Unsicherheit der Material-

bilanz vornimmt,

die MUFP-D-Statistik optimal im Sinne der Entdeckungswahrscheinlichkeit ist.

Es wurde in dieser Arbeit allerdings auch darauf hingewiesen, daB dies eine
rein statistische Argumentation ist, und daB gewichtige Grilinde fir das alte

Verfahren sprechen.

1.4 DV-System fiir die Kernmmaterialiiberwachung im KfK

A. Jaeschke, V. Jarsch, R. Kerpe, S. Onnen, F.-J. Polster, G. Tretter,

J. Woit

Die Arbeiten am anwenderunabhdngigen Systemkern des DV-Systems zur Spaltstoff-
fluBkontrolle fiir Institute des Kernforschungszentrums Karlsruhe wurden fortge-
fihrt /1-22/, /1-23/. Das Konzept fiir die Datenstruktur des Systems wurde an den
Anforderungen der Institute und von EURATOM ilberpriift. Nach geringfligigen Modifi-
kationen konnte der Umfang und die Struktur der Daten endgliltig festgelegt werden.
Die Datenstruktur sieht zur Beschreibung eines Kernmaterialobjekts drei unterschied-
liche Datensédtze vor (siehe Abb. 1-2).Der Materialdatensatz enthidlt sd&mtliche zur
Beschreibung eines Kernmaterials erforderlichen Daten. Der Objektdatensatz umfaBt
alle Daten zur eindeutigen Charakterisierung eines bestimmten Kernmaterialobjekts
und einen Hinweis auf das im Objekt enthaltene Kernmaterial. Zur Beschreibung von
Kernmaterialobjekten, die mehrere unterschiedliche Kernmaterialien enthalten, wird

der Verbunddatensatz bendtigt.

Parallel zur endgliltigen Festlegung der Datenstruktur wurde das System der
Grundfunktionen im Detail spezifiziert. Unter Grundfunktion ist dabei eine
nicht weiter zerlegbare Operation mit Kernmaterial zu verstehen wie z.B.

Transfer eines Kernmaterialobjekts, Zerlegung eines Objekts, Vereinigung




1-13

OBJEKT i OBJEKT k OBJEKT 1 OBJEKTDATENSATZ

MATERIAL 1 MATERIAL 2 MATERIALDATENSATZ
y

VERBUND o VERBUNDDATENSATZ

Bbb. 1-2: Schematische Darstellung der Datenstruktur des DV-Systems fir

die Kernmaterialiberwachung

von Objekten usw. Das vollstdndige System von Grundfunktionen erlaubt es,
jede Handhabung von Kernmaterial als eine Sequenz von Grundfunktionen darzu-
stellen. Da jeder Grundfunktion im DV-System ein Softwaremodul entspricht,
kann jede reale Handhabung von Kernmaterial, z.B. die Montage eines Brennele-
ments, durch Aneinanderreihen der Moduln im Rechner beschrieben werden. Mit

der softwaremdfigen Realisierung dieser Mocduln wurde begonnen.

Um das fur eine DV-mdBige Realisierung ideale, der Denkweise des Benutzers
jedoch nicht angepafite Konzept der Grundfunktion an den Sprachgebrauch des

jeweiligen Benutzers anzupassen, verfigt das System iber ein flexibles



Dialog-Interfacesystem. Dieses in Form einer Programmbibliothek auf der
IBM-GrofRrechenanlage realisierte System wurde auf den SIEMENS-ProzeBR-

rechner ilbertragen und an die spezielle SIEMENS-Hardware angepaft.

Die Implementierung des DV-Systems fiir die Uberwachung von SNEAK wurde vor-
rangig in Angriff genommen. In Zusammenarbeit mit der Hauptabteilung Kern-
technische Betriebe (KTB) und mit der Unterstilitzung von EKS und HS wurden die
Details filir die anwenderspezifischen Dialoge gekldrt. Begonnen wurde mit den
Dialogen zur Initialisierung der Bestandsdateien flir SNEAK. Der Entwurf der
Eingabedisplays, die Dialogabldufe sowie die Abbildung der Eingabedaten auf
die Datenstrukturen wurden festgelegt. Alternativ zur Dialogeingabe wurde
eine Initialisierung liber Lochkarten konzipiert. Erfassungsformulare und

Kartenformate hierfiir wurden vereinbart.

Die Spezifikation der Dialoge fir die Verbuchung SNEAK-spezifischer Mate-
rialbewegungen und SNEAK-spezifischer Operationen mit Kernmaterial wurde be-
gonnen. Dabei ergab sich, daB sich sdmtliche Operationen bei SNEAK mit 8 ver-

schiedenen Dialogen beschreiben lassen.

Gemeinsam mit SNEAK wurden auBerdem die Anforderungen an das SNEAK-spezifische
Berichtswesen festgelegt. Es zeigte sich, daf um die Anforderungen zu erfiillen,
neben den flr die Kernmaterialliberwachung relevanten Daten Betriebsdaten in den
Dateien mitgefiihrt werden missen. Die Datenstruktur des allgemeinen Konzepts
erwies sich jedoch als ausreichend flexibel, um diese Daten zu speichern und
fiir die Berichte bereitzustellen. Das SNEAK-Berichtswesen umfaBt neben den
orts— und objektbezogenen Berichten verschiedenen Detaillierungsgrads auch
Materiallisten, Brennelementtyplisten u.d. Die Erstellung der EURATOM-Berichte
ist erwartungsgemdfl aufwendig, da die objektbezogenen gespeicherten Daten fir
die chargenbezogenen EURATOM-Berichte umsortiert werden missen. Die Programme

flir diese Berichte sind in Arbeit.

Generell bestédtigt sich, daB das allgemeine Konzept - d.h. die allgemeine
Datenstruktur und das System von Grundfunktionen - ohne Schwierigkeiten auf
die Gegebenheiten von SNEAK anwendbar ist und alle Anforderungen des Betrei-

bers erfiillen kann.
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Fir das im Rahmen des Vorhabens entwickelte Datenbanksystem filir Kleinrechner
FADABS wurde die Einbettung des Systems in die Programmiersprache FORTRAN
abgeschlossen. Das Datenbanksystem wurde um ein Modul zum Einfiigen invertierter
Listen erweitert. Damit bietet FADABS neben sequentiellem Suchen eine weite-

re Zugriffsméglichkeit, die eine wesentliche Beschleunigung im Ablauf der Be-

nutzerdialoge und bei Anfragen und Berichtserstellung garantiert.
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2. Implementierung von Uberwachungssystemen
(Vorhaben 07.01.03)

2.1 Einflilhrung der EURATOM/IAEO-Kernmaterialiiberwachung in kerntechnischen

Anlagen; Entwicklung von Containment/Surveillance-Einrichtungen

2.1.1 Ubersicht tiber die Arbeiten

Chr. Brlickner, G. Bork, K.H. Pfeffer

Bei den Arbeiten zur Implementierung der XKernmaterialliberwachung einschlief-
lich derer zur Entwicklung von Containment/Surveillance-Einrichtungen lassen

sich vier Gebiete unterscheiden

1. Unterstiitzung von Anlagenbetreibern und BMFT bei der Einfihrung der

Uberwachungsmafnahmen

Flir das Zentrum mit allen betroffenen Einrichtungen legten EURATOM und IAEO
Entwirfe flir die Festlegung der technischen Einzelheiten der Uberwachung in
"Anlagenspezifischen Anhédngen" vor. Diese Anhédnge wurden unter Verwendung
eigener konzeptioneller Uberlegungen und in engem Kontakt mit den Betreibern
der betroffenen Einrichtungen mit den Uberwachungsorganisationen verhandelt.
Die Verhandlungen betrafen auch grundsdtzliche Fragen wie die Einteilung des
Zentrums in "Anlagen" und "Materialbilanzzonen auBerhalb von Anlagen". Uber

sie und die Ergebnisse wird weiter unten ndher berichtet.

2. Arbeiten zur Kernmaterialiiberwachung in der Fa. ALKEM /2-1/

Die Untersuchungen tber MeBfehler und Bilanzierungsungenauigkeiten

ergaben u.a., daB die Unsicherheitsbereiche fir das "nicht nachgewiesene
Material" (MUF) fir Plutonium bei 0,35 %, flir Natururan bei 0,09 % und fir
angereichertes Uran (> 20 % U-235) bei 0,5 % des Durchsatzes liegen. Beson-
ders groBe Beitrdge liefern die MeBunsicherheiten am Abfall. Die Arbeiten
zur Zusammenstellung von Anforderungen an ein EDV-System zur Kernmaterial-

verfolgung und -bilanzierung konnten vorldufig abgeschlossen werden.



3.

Entwicklung eines Uberwachungskonzeptes fiir den SNR 300

Die Arbeiten werden, unter der Federfihrung des SBK und gemeinsam
mit INB, im Rahmen des Unterstitzungsprogramms der Bundesrepublik
Deutschland flir die IAEO durchgefihrt. Die bisherigen Arbeitsergebnisse

wurden in einem internen Statusbericht zusammengefaBt.

Arbeiten zu Containment- und Surveillance-Mafnahmen

Ebenfalls Teil des IAEO-Unterstitzungsprogramms sind Arbeiten zur Entwick-
lung von Kamerasystemen, zur Entwicklung und zum Test von LWR-Brennele-
mentsiegeln (gemeinsam mit Reaktorbetreibern, VDEW und EURATOM) und zum
Test von Containment/Surveillance-Einrichtungen unter Einsatzbedingungen

(gemeinsam mit Anlagenbetreibern und EURATOM) .

Eine erste Version eines Kamerasystems wurde zum Einsatz bei der Kern-
materialiberwachung fertiggestellt und der IAEO zum Test Ubergeben.
In dem System sind verwirklicht

- Weitbereichs-Belichtungsautomatik

Einzelbildausldsung

Testsystem flir Funktionstests

autarke Stromversorgung flir dreimonatigen Betrieb
- eingriffssicheres Gehduse mit Versiegelungsmdglichkeit.
Vorarbeiten flir eine Zeiteinblendung in einem weiterentwickelten Proto-

typ konnten abgeschlossen wexrden.




2.1.2 Konzept flir die Durchfiihrung der Kernmaterialiberwachung nach

dem Verifikationsabkommen im Kernforschungszentrum Karlsruhe

Chr. Brilckner

Die Verhandlungen iiber die "Anlagenspezifischen Anhédnge" flir das Kern-
forschungszentrum Karlsruhe mit allen seinen Einrichtungen begannen Anfang
des Jahres 1978 und sind noch nicht vollstdndig abgeschlossen. Sie werden

in engem Kontakt mit den Betreibern der einzelnen Einrichtungen gefihrt.

In ihrem Verlauf waren Konzepte zu entwickeln, die bei den Verhandlungen
sowohl hinsichtlich genereller Fragen, wie auch bei der Behandlung der Uber-
wachungsmodalititen fir die einzelnen Einrichtungen zugrunde gelegt werden

konnten.

Einteilung des Kernforgschungszentrums in Anlagen und Materialbilanzzonen

Das Kernforschungszentrum wird in sieben Anlagen
Schnelle-Nullenergie—Anordnung-Karlsruhe (SNEAK)
Forschungsreaktor FR 2 (KTB/HZ)
Anlage Heife Zellen (KTB/HZ)
Institut fir HeiBe Chemie (IHCh)
Teilinstitut III des Instituts fiir Materialforschung (IMF III)
Institut fir Neutronenphysik und Reaktortechnik (INR)
Schule fiir Kerntechnik (SKT) mit Siemens-Unterrichts-Reaktor (SUR)
und Siemens-Unterkritischer—-Anordnung (SUA)
und drei sogenannte Materialbilanzzonen aufBerhalb von Anlagen (locations
outside facilities)
Institut flir Radiochemie (IRCh)
Institut fir Kernverfahrenstechnik (IKVT)
Laboratorien (zu welchen zusammengefaft sind: IRE, IAK mit
zZyklotron, IMF I, AS, EKM/FK, IRB, LIT, ABRA, LAF)
eingeteilt. Bei dieser Einteilung sind, mit Ausnahme von der SNEAK und des
FR 2, alle als "Anlage" eingestuften Einrichtungen zum gegenwdrtigen Zeitpunkt
Anlagen mit einem Bestand von maximal 5 kg eff, fir die eine Inspektion pro

Jahr vorgesehen ist. Bei den entsprechend einem Kernmaterialbestand von jeweils

maximal 1 kg eff als "Materialbilanzzone auflerhalb von Anlagen" bezeichneten
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Einrichtungen wird maximal eine IAEO-Inspektion pro Jahr festgelegt, sodaf

de facto mit weniger als einer pro Jahr zu rechnen ist. Die zeitliche Durch-
fihrung dexr Inspektionen kann entsprechend der Einteilung individuell geeignet
abgestimmt werden. SchliefBlich bietet die Einteilung die Mdglichkeit, fur jede
Anlage und Materialbilanzzone auBerhalb von Anlagen, falls erforderlich, indi-
viduell passendé Regelungen fiir die Abbuchung von Abfall vom iliberwachungs-

pflichtigen Kernmaterial zu finden.

Kernmaterialiberwachung an der SNEAK

Fir die Uberwachung von SNEAK wurde gemeinsam von EKS und HS ein Konzept ent-
wickelt /2-2/, das durch den intensiven Einsatz von Containment- und Sur-
veillance-MaBnahmen die durch die Uberwachung bedingte Belastung des Betreibers
stark reduziert. Die wesentlichen Ziige des Konzepts und die UberwachungsmafB-

nahmen sind im Kapitel 1.1.2 skizziert und werden daher hier nicht wiederholt.

Kernmaterialiberwachung am FR 2

Schwerpunkt der Kernmaterialiberwachung beim FR 2 ist das in seinen Brenn-
elementen in einer Menge von rund 2 kg pro Jahr erzeugte Plutonium. Die Uber-
wachung des frischen wie des abgebrannten Brennstoffs in ihren Lagern bildet
keine Schwierigkeiten. Die Brennelemente im Core jedoch sind ohne besonderen
Aufwand nicht verifizierbar, da die Reaktorabdeckung bei Revisionen normaler-
weise nicht abgehoben wird. Das Uberwachungskonzept fiir den FR 2 sieht dem-

entsprechend vor:

- eine stdndige Uberwachung des Lagerbeckens fiir abgebrannte Brennelemente
und der Abtransportwege flir diese Elemente aus dem Lagergebdude mittels

Kameras

- viermal pro Jahr eine Verifikation des Bestandes an abgebrannten Elementen
im Lagerbecken (Z&hlen, falls mdglich, Identifizieren der BE-Nummer, Er-—

gdnzung gegebenenfalls durch zerstdrungsfreie Messungen) durch Inspektoren

- Verifikation der Abtransporte bestrahlter Brennelemente, falls diese nicht

eindeutig mittels der Kameralberwachung erkennbar sind, durch Inspektoren

- einmal pro Jahr eine Bestandsverifikation durch Inspektoren im Core und
Absetzblock durch Ziehen von maximal finf statistisch ausgewdhlten Brenn-—

elementen und (qualitatives) Ausmessen mit der Y-MeBeinrichtung der Lade-

flasche




- gemeinsam mit jeder Verifikation des Bestandes am abgebrannten Material
eine Verifikation des Bestandes an frischen Brennelementen (Z&hlen, Identi-

fizieren der Brennelemente durch zerstdrungsfreie Messungen)

- einmal im Jahr eine Verifikation des Bestandes an sonstigem (nichtbestrahltem

Kernmaterial.

Der FR 2 bildet eine eigene Materialbilanzzone. Flir die Bestandsaufnahmen und
-prifungen werden 5 SchlisselmeBpunkte unterschieden. Weitere strategische
Punkte sind eingerichtet flir die erwdhnten Beobachtungsmafnahmen mittels

Kamera.

Uberwachung des Siemens Unterrichtsreaktors (SUR 100)

Die Festleqgung der Uberwachungsmodalitidten fir den SUR 100 erwies sich inso-
fern als problematisch, als IAEO und EURATOM in einem ersten Entwurf des
Anlagenspezifischen Anhangs als Bestandsaufnahme- und -prifungsverfahren die
Z&hlung und Identifizierung der Brennstoffplatten vorgesehen hatten; das heift
ein Verfahren, das ein mit erheblichen Betriebsbehinderungen und genehmigungs-
technischen Schwierigkeiten verbundenes Offnen des Reaktors im Verlaufe jeder
Bestandsverifikation voraussetzt. Mittlerweile konnte EURATOM davon Uber-
zeugt werden, daB der indirekte Bestandsnachweis durch Kritischfahren des
Reaktors und kinetische Messungen, der die erwd@hnten Schwierigkeiten umgeht,
mit gleicher Aussagef&higkeit angewendet werden kann /2-3/. Die Verhandlungen

mit der IAEO dauern noch an.



2.2 Implementierung von direkten Methoden

2.2.1 Entwicklungsstand des automatischen R&ntgenfluoreszenzanalysen-—

1)

systems flir die on-line Analyse von Uran und Plutonium in der WAK

J. Neuber, S. Flach, R. Braun

Nachdem 1977 mechanische Komponenten flir die Probenabfiillung gebaut worden
waren /2-4/, ist im Berichtszeitraum an der Erstellung und Verbesserung
weiterer Komponenten, wie z.B. Bechermagazin, Becherschleuse, Transport-
greifer, Lademaschine, Transportschlitten und MeBposition, gearbeitet
worden. Alle kritischen Bauteile sind im Dauerversuch erfolgreich getestet

worden. Die Betdtigungszahlen lagen stets oberhalb einer Million.

Die Zusammenfassung der Einzelgerdte zum Probenpréparationsprozefl veran-

schaulicht Abb. 2-1.

Die Steuerung und Uberwachung aller Funktionsabldufe dieser Probenvorberei-

tungsanlage soll {iber eine mikroprdgrammierte Steuereinheit erfolgen, die in
autonomer Weise den gesamten MaterialfluB, die Dosiervorgdnge und alle Hand-
habungsvorgdnge tlibernehmen soll. Die Probenprdparation besteht aus folgenden

Teilschritten:

- Eine Probe wird per Rohrpost in einen Probenpuffer eingeschossen.

- Eine Probe wird in die Probenabfiillung gebracht und Teile davon in einen

Becher abgefdllt.

- Die im Becher befindliche Probe wird mit verschiedenen Ldsungen vermischt,

je nach vorgegebenem Rezept.

- Der leere Becher sowie die Zuwagen an L&sungen werden gewogen, das Gewicht

jeweils notiert.

- Der Becher wird in die MefBkammexr des ROntgenfluoreszenz-Spektrometers ge-
stellt, der Inhalt analysiert. Die dabei anfallenden Daten werden direkt

an den ProzeBrechner PDP 11/34 gesandt.

1 , . , . o A .
) Die Entwicklungsarbeiten wurden unter gleichzeitiger Beteiligung am Projekt

Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung (PWA) ausgefiihrt.
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Abb. 2-1:

Prozefilibersicht iiber das Réntgenfluoreszenzanalysensystem



- Der analysierte Becher wird geleert, gesplilt und dann in den Abfall ge-

worfen.

- Ein Probenbericht wird an den ProzeBrechner PDP 11/34 gesandt.
Weiterhin sind folgende Gesichtspunkte bei der Handhabung zu berilcksichtigen:

- Es sollen aufBer Probenanalysen Eichldsungen hergestellt und untersucht

wexden.

- Zu Wartungszwecken sowie zum Test und zur Behebung von Fehlerzustidnden
soll die Probenvorbereitungsanlage manuell uUber ein Bedienfeld gefahren

werden kdénnen.

- Um hoéheren Durchsatz zu erreichen, sollen bis zu 3 Proben gleichzeitig in

verschiedenen Teilen der Probenvorbereitungsanlage bearbeitet werden.

— Bei technischen Defekten soll die Anlage in einen definierten Zustand

Uberfihrt werden.
Die notwendigen Spezifikationen fir die Software und Hardware sind erstellt,

fiir die Datenbehandlung und -auswertung wurde gemeinsam mit dem Industriepartner

eine Systemanalyse durchgefihrt.

2.3 Implementierung von zerstdrungsfreien Methoden

, . 235 . \ ,
2.3.1 In-Line MeBsystem zur Bestimmung der 3 U-Anreicherung in einer

LWR-Brennelementfabrikationsanlage

H. Eberle, P. Matussek

Das Anreicherungsmefsystem wurde von der Herstellerfirma Anfang Dezember 1978
an KfK zum Test ausgeliefert. Im Mittelpunkt der Arbeiten im Berichtszeitraum
stand die Softwareentwicklung, insbesondere die Erweiterung des fest program-
mierten ASSEMBLER-MefR- und Steuerprogramms durch eine frei programmierbare

Anwendersoftware in einer hdheren Programmsprache.

Die freie Programmierbarkeit ist erforderlich, um aus betrieblichen oder mefB-

technischen Griinden notwendige Programminderungen einfach und schnell durch-




2-9

zufiihren. In Zusammenarbeit mit der Firma RBU und der Herstellerfirma

wurde ein Subset der Programmiersprache BASIC festgelegt, der es ermbglicht,
unter Beibehaltung des festen Steuerprogrammablaufs die Subroutinen fiir die

Kalibrierung, die MeBwertauswertung und den Ausdruck der Ergebnisse in BASIC
zu programmieren und zum Hauptprogramm hinzuzufliigen. Das MeBsystem wird nach

grindlichen Tests beim KfK an die Firma RBU weitergegeben.

2.3.2 Herstellung von physikalischen Standards flir gammaspektrometrische

235 .
U-Anreicherungsmessungen

H. Eberle, P. Matussek, H. Ottmar

Die ESARDA-Arbeitsgruppe flir zerstdrungsfreie MeBverfahren plant in Zusammen-
arbeit mit dem BCMN, Geel, und NBS, Washington, die Herstellung und Verteilung
international anerkannter, zertifizierter physikalischer Standards flr gamma-

spektrometrische 235U—Anreicherungsmessungen an Uranoxidpulvernl).

Insgesamt sollen ca. 100 Eichsdtze, jeweils bestehend aus 5 Proben mit 235U—
Anreicherungsgraden zwischen 0,7 und ca. 3 %, hergestellt und an Laboratorien,
nukleare Industriefirmen sowie staatliche und internationale Organisationen
verteilt werden. Eine einzelne Probe besteht aus 200 g UBOB—Pulver/ welches
unter festgelegten Bedingungen in genau spezifizierte Aluminiumbehdlter mit
einem AuBendurchmesser von 80 mm eingefiillt und versiegelt wird. Beim Ein-
flillen wird das U_O_-Pulver auf eine nominale Dichte von 2,5 g/cm3 komprimiert.

38

Die Herstellung der Proben sowie die Charakterisierung des U308—Pulvers be-
zliglich Isotopenzusammensetzung und Elementverunreinigungen erfolgt beim BCMN

in Geel und beim NBS in Washington.

In einem Vorversuch soll festgestellt werden, ob von einem bestimmten Batch-
Material identische physikalische Standards, d.h. Proben mit identischer
Emissionsrate fir die 235U—Gammastrahlung in wohldefinierter Geometrie, herge-
stellt werden k&énnen. Flr diesen Versuch wurden insgesamt 20 Proben mit 3 ver-
schiedenen Anreicherungsgraden (0,3, 0,7, 2,9 % 235U) hergestellt. In einem

Ringversuch zwischen dem KfK, EURATOM Ispra und NBS Washington soll die Gleich-

1)Die Uberwachungsbehdrden EURATOM und IAEO sind in die Herstellung der Stan-

dards miteinbezogen. Sie werden bei wichtigen Schritten in der Herstellungs-
prozedur, z.B. bei der Probenahme fiir die massenspektrometrischen Analysen,
zugegen sein.
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férmigkeit der Emissionsrate von Proben derselben Anreicherung mit Halbleiter-
spektrometern innerhalb einer relativen MeBgenauigkeit von 0,1 % untersucht

werden. Mit der Verteilung der Proben wurde Ende 1978 begonnen. Nach Abschluf
dieses Vorversuchs und Diskussion der Ergebnisse soll die endgliltige Form der
Herstellung der Standards festgelegt werden. Die Standards werden voraussicht-

lich Ende 1979 verfligbar sein.

2.3.3 Anlage zur Bestimmung des Plutoniumgehaltes von schwach- und

mittelaktiven Abfdllen in 200-1-Fédssern

W. Eyrich, M. Kichle, M. Shafiee

Die MeBanlage dient zur Bestimmung von Plutonium in schwachaktiven 200-1-
Abfallfédssern, die im wesentlichen Fabrikationsabfall von der ALKEM und WAK
enthalten. Die Abfille bestehen im wesentlichen aus Kleenextlchern, Putz-
lappen etc., die in Plastikbeutel verpackt in die Fdsser eingefiillt werden.

Typisch ist eine Dichte von etwa O,1 g/cm3.

. . « 240 .
Die Messung basiert auf der Z&hlung der Spontanspaltneutronen von Pu. Die

. 239
anderen Isoctope emittieren entweder wesentlich weniger Neutronen ( 3 Pu,

24 2
1Pu, 38U, 235U) oder sind in sehr viel geringerer Konzentration vorhanden

(238P 242P

den Gesamtgehalt an Plutonium zu schliefen.

u, u) . Die Isotopenzusammensetzung muf daher bekannt sein, um auf

Die MeBanlage besteht aus einem Polydthylen-Hohlzylinder von 800 mm Innen-—
durchmesser, 1200 mm AuBendurchmesser und 1100 mm HShe, einem inneren Zahl-
rohrkranz und einem duBeren Z&hlrohrkranz mit je 36 Z&hlrohren. Der Boden
und Deckel des Hohlzylinders sind jeweils mit 9 Zdhlrohren bestlickt. Eine

detaillierte Beschreibung der MeBanordnung ist in /2-5/ gegeben.

Im Jahre 1978 wurden bei einer provisorischen Aufstellung im INR Messungen
mit simuliertem Abfall durchgefiihrt, um Empfindlichkeit und MeBgenauigkeit
der Anlage zu ermitteln. Dazu wurden 2 Fdsser mit Poly&thylenrohren gefiillt,
um eine mittlere Dichte von 0,3 g/cm3 bzw. 0,2 g/cm3 zu erhalten. In die
Fdsser wurden nacheinander vertikale Rohre bei den Radien 0,0, 8,75, 17,4
und 26,0 cm eingefiihrt. Der Innenradius des Fasses betrug 28,0 cm. In diese
Rohre wurde eine 252Cf—Neutronenquelle der Quellstdrke 1,81 - 1O5 n/sec an
acht bis neun verschiedene vertikale Positionen gesetzt und die Zdhlrate derx

MeBanlage bestimmt.




Es wurde sowohl die Gesamtzdhlrate wie auch die Koinzidenzz&hlrate ermittelt.

Dabei waren je neun Zdhlrohre zu einer Gruppe verbunden und an einen Ver-

stdrker angeschlossen. Dazu war der Hohlzylinder in vier Sektoren aufgeteilt,

wobei in jedem die inneren und duferen Zdhlrohre getrennt zusammengefaft

waren, Dies gibt acht Gruppen, der Deckel und der Boden bildeten je eine

weitere Gruppe. AuBer HShe und Radius wurde auch der Winkel zwischen der

Quelle und einer Z&hlrohrgruppe, gemessen von der FaPachse, variiert. Das

Ergebnis der Messungen 148t folgende Schliisse zu:

Gesamtzdhlrate

Jede Z&hlrohrgruppe ist besonders empfindlich fiir Quellen, die davor
liegen. Damit lassen sich Ungleichmdfigkeiten der Quellverteilung er-

kennen.

Die Nachweisempfindlichkeit ¢ ist in nicht separierbarer Weise vom Radius
und der HOhe der Quellposition und der Dichte des Matrixmaterials ab-

hé&ngig und betrigt
e = 0,11 + 28 % (lo-Wert)

Die Variation mit der HOhe entspricht etwa einer cos-Verteilung. Nur bei
der grdBten Dichte (p = 0,3 g/cm3) und den inneren Radien steigt die
Empfindlichkeit in der N&he von Deckel und Boden wieder an. Die Empfind-
lichkeit wa&chst mit dem Abstand der Quelle von der FaBachse, dies gilt
besonders bei groBer Dichte. Im Mittel nimmt die Empfindlichkeit ab, wenn

die Dichte der Faflfiillung zunimmt.

Das Verhdltnis der Za&hlrate vom inneren Kranz I zu duBerem Kranz A
zeigt in mancherlei Hinsicht einen gegenldufigen Effekt zum Empfind-
lichkeitsverlauf: %- wdchst mit der Dichte und nimmt mit dem Abstand
der Quelle von der Achse ab. Leider gilt dies nicht flir die gréBte
Dichte und Quellorte nahe des Deckels. Daher zeigt das Produkt e - %

keine wesentlich kleinere Variation als €.

Die Variation 1l&4Rt sich deutlich verkleinern, wenn man noch das Ver-
hdltnis der Z&hlraten von Deckel (D) zu Boden (B) hinzunimmt. Die ge-
suchte Quellstdrke g ergibt sich bei unbekannter r&umlicher Verteilung

und unbekannter Matrixdichte am besten aus der Gesamtzihlrate Z gemif:
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m | N

3,25 2 (3 + 0,05 2) + 10 % (lo-Wert)

Die Schwankung um + 10 % ist insofern pessimistisch, als hierbei die
Quelle, d.h. das Plutonium, an einem Punkt im FaB lokalisiert war, wdhrend
es tatsdchlich homogenerlverteilt sein wird. Andererseits ist die Messung
zu optimistisch, da das Matrixmaterial sehr homogen verteilt war, was
tatsdchlich nicht der Fall sein wird. Das Korrekturverfahren miBte noch

mit realistischeren FaBfiillungen Ulberprtift werden.

5. Von der Safeguards-Gruppe in Los Alamos wurde vorgeschlagen, die Abhdngig-
keit von der Matrixdichte bei derartigen Messungen dadurch zu eliminieren,
daf man eine zus&tzliche Messung mit einer extern angebrachten Quelle
durchfihrt und darauf normiert, ("add a source"). Dies wurde hier auch
probiert, und dabei wurden entweder alle Z&dhlrohre oder die Z&hlrohr-
gruppen gedgenlber der Quelle oder die Z&hlrohrgruppen in 90o von der
Quelle herangezogen. Da damit aber nur die Dichte, nicht jedoch die Orxrts-
abhéngigkeit korrigiert werden kann, wurden keine so guten Ergebnisse
wie mit der unter 4. angegebenen Methode erzielt. Es blieb eine 1lo-

Schwankung von + 20 %. Auflerdem ist eine zweite Messung erforderlich.
B. Koinzidenz-Zdhlrate

6. Da die Nachweisempfindlichkeit e quadratisch in die Koinzidenz-Z&hlrate
eingeht, ist auch die Variation mit dem Quellort und der Matrixdichte
doppelt so grof wie bei der Gesamtneutronen-Zdhlrate. Dazu kommt noch ein
Effekt durch die Anderung der Neutronenlebensdauer mit der Matrix-
dichte, so daB die Variation sogar dreimal so grofl wie bei der Gesamt-

neutronenzahl wird.

Nach Abschluf der hier beschriebenen Voruntersuchungen wurde die Anlage
bei der ADB installiert. Dort wexden 1979 noch weitere Messungen durchge-

fihrt.




2.4 Kernmaterial-Uberwachungssystem fiir Forschungszentren

R. Buttler, W.D. Lauppe

Im Rahmen der Arbeiten zum Kernmaterial-Uberwachungssystem fiir Forschungs-
zentren (KUS) wurden die Elemente des in der Kernforschungsanlage Jiilich
konzipierten Uberwachungssystems (Abb. 2-2) weiter entwickelt, implementiert
und erprobt. Schwerpunktmdfig wurde als Hauptbestandteil des KUS das Kern-
material-Bilanzierungs— und Kontrollsystem (KBKS) im Teilbereich HeiBe Zellen
der KFA-Jilich auf dem Rechner realisiert und erprobt. Das zugehSrige MeB-
system zur Verifikation der Kernmaterialdaten wurde weiter entwickelt. Diese
Arbeiten wurden im Rahmen eines IAEO-Forschungsauftrages, der ab 1979 in das

Unterstiitzungsprogramm der Bundesregierung fiir die IAEO iiberging, durchgefiihrt.

Bei der Konzeption des KBKS wurde davon ausgegangen, nicht nur die von den
Kontrollbehdrden vorgeschriebenen Anforderungen zu erfiillen, sondern auch
dem innerbetrieblichen Informationsbediirfnis Rechnung zu tragen. Es ist als
integriertes, computergestiitztes Informationssystem fiir die automatisierte
Verarbeitung der umfangreichen und vielschichtigen Kernmaterialdaten ausge-
legt, Schon jetzt kann gesagt werden, daB das System Modellcharakter fiir
Forschungszentren besitzt. Ein Arbeitskreis, dem Mitarbeiter der betroffenen
Institutionen angehdren, ist fiir die Implementierung und Erprobung des KBKS

im Teilbereich HeiBe Zellen zustindig.

Nach Fertigstellung der Detailkonzeption /2-6/, die als Grundlage fiir die
Erstellung aller notwendigen Rechenprogramme diente, konnte mit der EDV-
technischen Realisierung begonnen werden. Als Programmiersprache wurde die
Dialogsprache APL gewdhlt, in der alle Buchungsfunktionen und Auswertungs-
programme geschrieben wurden. Fiir die Speicherung und Verwaltung der Daten
wurde ein eigenes Datenbanksystem, ebenfalls in APL, erstellt. Betrieben
wird das Buchhaltungssystem auf der zentralen Rechenanlage der KFA, einer

IBM 370/168 Maschine unter dem Timesharing Betriebssystem TSS.
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Die spiteren Anwender des Systems wurden bereits in der Implementierungs-
phase mit hinzugezogen, um ihre Belange und praktischen Erfahrungen
mdglichst umfassend mit beriicksichtigen zu kénnen und sie so schon

frilhzeitig mit dem System vertraut zu machen.

Das Buchhaltungssystem besitzt 2 Hauptdateien (Vorgangsdatei und Bestands-
datei) sowie einige Nebendateien bzw. Tabellen. ErfaBt werden die Daten

von Inventareinheiten (IE), die iiber fest programmierte Buchungsvorginge
dem System mitgeteilt werden. Hierbei werden die Anwender im Dialog

durch die Buchungen gefiihrt, die dezentral mittels Schreibmaschinenterminals
vorgenommen werden. Jeder Buchungsvorgang dndert die Datensitze der
betroffenen IE (Abb. 2-3) in der Bestandsdatei. Alle Buchungsvorginge

(auch Korrekturen) werden chronologisch in der Vorgangsdatel gespeichert.

Da eine Erprobung mit echten Daten praxisgerechtere Ergebnisse erwarten

lieB, wurden sukzessiv die echten Daten in das System eingegeben und das
System unter realen Betriebsbedingungen erprobt. Dariiber hinaus konnte

durch diesen Erfassungsmodus eine mehrwdchige Stillegung des Betriebes
vermieden werden. Hierzu wurden zunichst die Daten eines Teils der IE in

die Datenbank aufgenommen und erste Tests durchgefiihrt. Wiahrend der Testphase
wurde der Datenbestand kontinuierlich vervollsti#ndigt, bis er schlieBlich

im Endstadium den gesamten Kernmaterialbestand der Heifen Zellen beinhaltete.

Wiahrend der gesamten Dauer der Erprobung des computergestiitzten Systems
wird die bisherige manuelle Buchhaltung parallel weitergefiihrt. Fiir die
Aufnahme des ersten Teils der Daten wurde ein spezielles Programm erstellt,
mit dessen Hilfe die in den vorhandenen Biichern enthaltenen Daten in die
Datenbank iibertragen wurden. Dabei wurden auch die nach den neuen Kon-
trollmodalititen zusdtzlich bendtigten Angaben sowie weitere Daten filir
innerbetriebliche Zwecke erfaft und eingegeben. Die Aufnahme der Daten der

restlichen IE wurde mit Hilfe der programmierten Buchungsvorgidnge durchgefiihrt.
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Bei den Programmtests im Rahmen der Systemerprobung wurden alle in der
Praxis vorkommenden Fdille fiir jede Buchungsfunktion erprobt, um syntak-
tische und logische Fehler in den Programmen zu beseitigen. AuBerdem
wurden die Eingabeprotokolle und die Buchungsbelege sowie die Vorgangs-—
datei auf Unstimmigkeiten und Abweichungen von der Konzeption iiberpriift.
Ein Kriterium in diesem Zusammenhang waren u.a. eine Untersuchung iiber
die Hdufigkeit der einzelnen Buchungsvorginge. Obwohl der Probebetrieb
gegen Ende des Berichtszeitraumes noch nicht abgeschlossen war, konnten

folgende vorldufigen Werte pro Monat ermittelt werden:

- 70 Ortsverinderungen, an denen jedoch weit mehr als
70 Inventareinheiten beteiligt waren,

- 20 Teilungen,

- 5 Zusammenlegungen und

- 30 Updates.

Zu diesem Zeitpunkt waren etwa 3300 IE (iiber 90 % des gesamten Kernmaterial-

inventars der HeiBen Zellen) erfaft.

Der Probebetrieb lieferte die folgenden vorlidufigen Ergebnisse:

Das System ist auch fiir EDV-ungeiibte Anwender leicht zu handhaben. Die Mdg-
lichkeiten, nmach beliebigen Kriterien Auswertungen vorzunehmen (Such- und
Sortierprozesse), wurden von den Anwendern in groBem Umfang genutzt. So kdnnen
z.B. Ort, Menge, Art oder Verteilung des Materials jederzeit detailliert ab-
gefragt und beliebige Inventarlisten erstellt werden. Solche Auswertungen
waren mit der bisherigen Handbuchhaltung nicht oder nur mit sehr groBem Auf-

wand méglich.

Das System bewirkt eine im Vergleich zur manuellen Buchhaltung wesentlich
genauere Buchfiihrung, da es den Anwender durch eine strenge Dialogfiihrung
zu vollstédndigen und prdzisen Angaben zwingt. So gibt es z.B. bei jedem
Buchungsvorgang eine Anzahl von Merkmalen, die unbedingt angegeben

werden miissen, um die Buchung durchfiihren zu kdnnen. Weiter werden alle

Eingaben, soweit iiberhaupt méglich, vom System auf Zul#dssigkeit gepriift.

Die von den internationalen Kontrollbehdrden geforderten Berichte werden
maschinell aus den vorhandenen Daten erstellt, ohne daB von den Buchenden

Kenntnisse iiber zu erstellende Berichte gefordert werden.



Der Personalaufwand fiir die Kernmaterialbuchhaltung ist nach bisherigen
Erfahrungen trotz verschidrfter Kontrollanforderungen der nationalen und
internationalen Behdrden, eines groBeren Datenvolumens und wesentlich
erweiterter Auswertungsmdglichkeiten nicht gestiegen. Die Nutzung der
beim Betreiber bereits vorhandenen Hardware trug entschieden zur Kosten-—
effektivitdt des EDV-Systems bei, ohne damit seine universelle Anwendbar-

keit einzuschrinken.

Im Rahmen der meBStechnischen Erfassung der Kernmaterialdaten wird nur

dann eine Neubestimmung durchgefiihrt, wenn keine Buchdaten vorhanden

oder diese nur unzureichend bekannt sind. Zur Aufnahme des realen Bestandes
an Kernmaterial und zur Uberpriifung der Daten einzelner IE werden zer-
stérungsfreie MeBverfahren in das KBKS mit einbezogen. Die Messungen
werden von einer zentralen MeBstelle durchgefithrt. In der Erprobungsphase
hat sich das MAS-System (Multi-Purpose-~Assay-System) fiir die in der KFA
vorkommenden Kernmaterialkonfigurationen mit unbestrahltem Spaltstoff am
besten bewdhrt. Bei dieser Methode wird die zu untersuchende Probe mit den
moderierten Neutronen einer Cf-252 Quelle bestrahlt, wobei das in der Probe
vorhandene Kernmaterial spaltet. Die Spaltneutronen und prompte Gamma-
strahlung werden in vier in Koinzidenz geschalteten Plastikszintillations-—
zdhlern nachgewiesen. Zur Auswertung werden die 2/4 und 3/4 Koinzidenzen
herangezogen. Ausfiihrliche Eich- und Testmessungen haben eine weitgehende
Unabhdngigkeit der MeBergebnisse von der speziellen Geometrie der Probe

ergeben,

Fiir die Kernmaterialbestimmung an bestrahlten Konfigurationen wird die
Methode des selektiven Neutronentransportes angewandt. Die Probe wird
hier mit den niederenergetischen Neutronen einer Sb-Be Quelle bestrahlt.
In einem BF3—Zéh1rohr werden die Spaltneutronen nachgewiesen, wihrend
die niederenergetischen Quellneutronen in einer mit Neutronengiften ver-

setzten Wasserschicht absorbiert werden.

Beide Methoden erlauben fiir die in der KFA vorkommenden Kernmaterialkon-—
figurationen eine ausreichende Spaltstoffbestimmung und konnen in das

KBKS mit einbezogen werden.

AbschlieBend kann gesagt werden, daB das KBKS bereits jetzt den groften
Teil der gestellten Anforderungen voll erfiillt. Dariiber hinaus ist es

fiir die Anwender eine wertvolle Hilfe bei ihrem internen Kernmaterialmanagement.




2.5 Kontrollsystem fiir den Kugelhaufenreaktor THTR-300

St. Nicolai

Schwerpunkte der Arbeit am Kontrollsystem fiir den THTR-300 waren
die:

- Entwicklung eines Kernmaterial-Sicherungssystems fiir den

THTR-300 Kugelhaufenreaktor

- Erarbeitung und Zusammenstellung von Methoden zur
Identifizierung der Kannen fiir abgebrannte

Brennelemente des THTR-300

- Arbeiten zur Versiegelung an betrieblich notwendigen

Offnungen innerhalb der Beschickungsanlage des THTR-300

Ziel der Untersuchungen des ersten Aufgabenschwerpunktes war es, fir

eine neue Reaktorlinie, den Thorium-Hochtemperaturreaktor mit kugelfSrmigen
Brennelementen, ein entsprechendes Uberwachungskonzept zu entwerfen und den
internationalen Kontrollbeh8rden vorzustellen. Dabei soll diese Untersuchung
das notwendige Basismaterial bereitstellen, das es den beteiligten Insti-
tutionen - IAEO, EURATOM, Reaktorhersteller und -betreiber sowie der Kern-
forschungsanlage Jiilich (KFA) - in iterativen ProzeBschritten ermdglicht,
ein adiquates, den internationalen Safeguards—Richtlinien entsprechendes

Kernmaterialiiberwachungssystem fiir den Hochtemperaturreaktor zu implementieren.

Bei der Entwicklung der Konzeption des Sicherungssystems wurde versucht,
bestehende, von den Uberwachungsbehdrden bereits anerkannte und erprobte
Verfahren zu iibernehmen, soweit es das unterschiedliche Reaktorkonzept
im Vergleich zum Leichtwasserreaktor zulift. Demnach werden die Uber-—

wachungsmafnahmen auf drei wesentlichen Elementen beruhen.

Diese bestehen aus der Materialbuchfiihrung als Mafnahme von grundlegender
Bedeutung, verbunden mit der rdumlichen Eingrenzung und der Beobachtung

als wichtiger ergidnzender MaRnahme.

Das entwickelte Uberwachungssystem wurde zundchst auf den in der Bundes-
republik im Bau befindlichen THTR-300 zugeschnitten. Die Konzeption ist
jedoch so angelegt, daB auch andere Kugelhaufen-Hochtemperaturreaktoren

mit den hier vorgeschlagenen Mafnahmen iiberwacht werden kdnnen.
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Diese Arbeit wurde im Rahmen des IAEO-Forschungsvertrages Nr. 1877/RB
durchgefiihrt und liegt als Bericht vor /2-7/.

Als zweiter Aufgabenschwerpunkt wurde im Rahmen der Arbeiten zu einem
Kernmaterial-Sicherungssystem fiir den THTR-300 Kugelhaufenreaktor Methoden
zu einer eindeutigen Identifizierung der Kannen fiir abgebrannte Brennele-
mente und Verfahren zu einer Kontrolle der Identitit und Unversehrtheit
der Kannen analysiert und beschrieben. Dabei sollten die Vor- und Nach-
teile der verschiedenen Methoden einander gegeniibergestellt werden,

wobei besonders folgende Beurteilungskriterien zu analysieren waren:

- Verfidlschungssicherheit

- Betriebssicherheit

- Aufwand, sowohl fiir die Herstellung und das Anbringen der Siegel,
bzw. fiir eine Kamerainstallation im Lager, als auch fiir die

routinemiRige Kontrolle durch die Behirde.

Die zu beschreibenden Methoden sollten sich nicht ausschlieBlich auf
Versiegelungstechniken (Containmentmethoden) beschrinken, sondern

auch Beobachtungen (Surveillancemethoden) einschlieRen.

Anlagenspezifische Details (Kannen, VerschlieBen der Kannen, Lager fiir
abgebrannte Brennelemente) sowie die vom Hersteller und Betreiber des

THTR-300 vorgesehenen Verfahrensprozeduren wurden beriicksichtigt.

Bei diesen Untersuchungen hat sich gezeigt, daB hier sowohl Containment-
methoden mit Ultraschall-Versiegelung als auch Surveillance-MaB8nahmen
mit Fernsehkameras anwendbar sind. Beide Methoden haben einen hohen
technischen Entwicklungsstand und wurden in modifizierter Form bereits

eingesetzt. Diese Arbeit liegt als vorldufiger AbschluBbericht vor.

Zu einem dritten Detailproblem zur Kernmaterial-Sicherung am THTR wurden
Arbeiten zur Versiegelung an betrieblich notwendigen Offnungen innerhalb

der Beschickungsanlage durchgefiihrt. Dabei stellte sich folgendes Problem:

Alle Funktionsteile (FT) innerhalb der Beschickungsbldcke Bl bis B8 der
Beschickungsanlage des THTR sind auswechselbar. An diesen Stellen der

Reaktoranlage ist demnach Zugriff zu Kernmaterial (bei Reparatur und/oder

Wartung) gegeben. Eine Entwendung bei einer solchen Gelegenheit wird
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zwar durch die Bilanzierung aufgedeckt, eine '"flankierende Mafnahme"
wiirde aber wesentlich die Sicherheit der Aussage einer Nichtabzweigung

erhéhen.

Es besteht die Msglichkeit, alle ausbaubaren FT, die mit Schraubver-
bindungen in den Bldcken gehalten werden, mit Siegeln zu versehen, wo-

bei es genligen wiirde, eine Schraubverbindung eines FT zu versiegeln.

Ein Problem bildet die Vielzahl der Funktionsteile (Dosierer, Weichen,
Drucksperren, Vereinzelner, Zihlstellen) und damit die Vielzahl der anzu-
bringenden und zu kontrollierenden Siegel. Etwa 80 der oben genannten
FT der Beschickungsanlage bzw. jeweils eine Schraubverbindung eines FT

miBten versiegelt werden.

Es wurde deshalb ﬁberlégt, ob mit Hilfkonstruktionen die Versiegelung
ganzer Bldcke mBglich ist, wobei der Ausbau der FT und damit eine Ent-
wendung von Bremnelementen ohne Entfernung der Hilfskonstruktion unmdg-
lich ist, die Durchfiihrung gewisser Wartungsarbeiten an den FT (Schmieren,

Kontrollieren) jedoch mdglich bleibt.

Als Siegel ist das von der KFA entwickelte elektronische Siegel VACOSS II

vorgesehen.
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3. Entwicklung und Erprobung von Verfahren und Komponenten

im_Zusammenhang mit der Kernmmaterialilberwachung
(Vorhaben 07.01.04)

3.1 Direkte Methoden

3.1.1 Einfihrung

E. Mainka

Der Schwerpunkt der Arbeiten zu den direkten MeBmethoden, die von der analy-
tischen Gruppe des Instituts filir Radiochemie und von der Abteilung Massenspek-
trometrie des Europdischen Instituts flir Transurane durchgefiihrt worden sind,

lag bei der Beteiligung bzw. Durchfiihrung des Isotopenkorrelationsexperimentes.

Es konnte auBerdem die Testphase des automatischen Massenspektrometers abge-
schlossen werden /3-1/, /3-2/, /3-3/. Eine potentiometrische Thorium-Bestim-
mungsmethode ist erfolgreich erprobt worden /3-4/. Die Beteiligung an den Vor-

bereitungen des IDA-78-Experimentes nahm zudem einen breiten Raum ein.

3.1.2 Serviceanalysen

E. Gantner, E. Mainka

Im Jahr 1978 wurden fliir das Projekt SpaltstofffluBkontrolle folgende Analysen

ausgefihrt:
Aufgabenstellung MeBver fahren Zahl der Analysen
U-Standards (NDA) Gravimetrie 23
u. pot.
Titration 23
U-Pu-Standards NDA pot. Titration 30
U~Pu-Standards RFA 101
(Autom. RFA)
U-Konzentrations- pot. Titration 8
bestimmung
SALE-Programm gravimetr. 8

Bestimmung



Aufgabenstellung MefBverfahren Zahl der Analysen
Isotopenverdinnungs-— Massenspektrometrie 20
analysen

U-Konzentrations- " 60
bestimmungen

Isotopenanalysen " 60
Isotopenverdiinnungs- " 20
analysen

Pu-Konzentrations- " 60
bestimmung

Isotopenanalysen " 60

Aliquotierung von WAK-Proben, -
Eingangstankgerinnungen und
Prédparation der Proben 200

3.1.3 Entwicklung von Analysenverfahren

3.1.3.1 Automatisches Massenspektrometer

L. Koch

Die Testphase des automatischen Massenspektrometers ist abgeschlossen. Uber

die bisherigen Ergebnisse wurde in 2 Verdffentlichungen /3-1/, /3-2/ berichtet.
Die Herstellerfirma hat die Erfahrungen der hier vorhandenen Vexrsion des automa-
tischen Massenspektrometers genutzt und ein weiterfihrendes Gerdt entwickelt, das

in Serie bereits gefertigt wird und z.Zt. bei WAK und BCMN, Geel in Betrieb ist.

3.1.3.2 Isotopenkorrelationsexperiment

H. Bernhardt, H. Deutsch, E. Gantner, M. Hartmann, 1. Koch, E. Mainka,
S. Schoof

1)

Massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse

Wahrend des Experimentes wurde beobachtet, daB der im Labor eingefliihrte Redox-
Zyklus fiir den vollstdndigen Isotopenaustausch nicht ausreicht, hingegen Stan-

dardproben mit der vorhandenen Arbeitstechnik sehr gute Ergebnisse lieferxn,

1)

Ergebnisse, die im Zusammenhang mit diesem Experiment stehen, kdnnen nur mit
Genehmigung aller Beteiligten einschlieflich der Reaktorbetreiber und Wieder-
aufarbeiter verSffentlicht werden.



so daB die auftretenden Probleme mit der Produktldsung in Zusammenhang stehen
muten. Im Vergleich zur ASTM-Vorschrift E 267-70 haben wir die verdiinnte Dis-
solverldsung nur mit HF behandelt und kein HCZO4 zugesetzt. Es wurde angenommen,
daf die Uberfiithrung von Spike und Analysenlésung in einen Oxydationszustand zum
Austausch ausreichen sollte. Unsere Experimente zeigten, daf vor dem {blichen
Redox-Zyklus die Probe mit HF, H.O, behandelt werden muf, wenn der Isotopenaus-

272
tausch erfolgreich sein soll.

Anwendung der Isotopenkorrelation

Isotopenkorrelation eines Pu-Brennstabes des Siedewasserreaktors GARIGLIANO

Die Arbeiten an diesem Brennstoff konnten abgeschlossen werden. Die Resultate
sind zusammengefaBt in /3-5/. Es konnte gezeigt werden, daB auch bei einer
Rickfihrung von Plutonium in Leichtwasserreaktoren Isotopenkorrelationen zu
erwarten sind, die im GroBen und Ganzen denen der reinen Uranbrennstoffe ent-
sprechen. Durch Bildung von Plutonium-Depletionkorrelationen analog zu denen
der U-235-Abreicherung kann das Problem unterschiedlicher Plutoniumzusammen-—

setzung beim Herstellen des Brennstoffs eliminiert werden.

Isotopenkorrelationsexperiment

Flir das Isotopenkorrelationsexperiment wurden die Rohdaten dexr Analysen ausge-
wertet, die aus den Labors von IRCh, TU, WAK und IAEA kamen. Dabei wurden zwei

Verfahren angewendet:

- Die Analysenwerte der einzelnen Labors wurden durch "Paired-Comparison" ver-
glichen in Bezug auf statistische und systematische Fehler. Das dabei ange-
wandte Verfahren wurde mit &hnlichen der IAEA und des ECN, Petten in Vergleich

gesetzt.

- Aufbauend auf der Isotopenkorrelationstechnik wurde unter Zugrundelegung histo-
rischer Daten die Genauigkeit der Analysendaten wieder in Bezug auf statistische

und systematische Fehler untersucht.
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Ein vorlidufiger Vergleich zeigt, daB "Paired-Comparison" geeigneter flir einen
Analysenvergleich erscheint. Sobald die endgliltigen Daten des Experimentes
zusammengestellt sind, wird ein abschlieBender Vergleich der Auswertemethoden

mdglich sein.

3.2 Zerstdrungsfreie Methoden

3.2.1 Pu/U-Verhidltnisbestimmung in Mischverbindungen von Uran und Plutonium

H. Eberle, H. Ottmar

Fiir die Pu/U-Verhdltnisbestimmung mit Hilfe der R&ntgenfluoreszenzanalyse (RFA)
wurde der experimentelle Aufbau verbessert. Eine neue intensive 57Co—Ringquelle

und ein Ge-Detektor mit extrem hoher Energieaufldsung ermdglichen kilirzere MeBzeiten,
reduzieren den Anteil der vom Uran und Plutonium kommenden Eigenstrahlung im
ROontgenfluoreszenzspektrum um ein Vielfaches und erlauben eine bessere Trennung

der Uran- und Plutoniumrdntgenlinien.

3.2.2 Gammaspektrometrische Plutoniumisotopenanalyse

H. Eberle, M.R. Iyer, H. Ottmar

Die Arbeiten zur gammaspektrometrischen Plutoniumisotopenanalyse hatten folgende

Untersuchungen zum Gegenstand /3-8/:

1. EinfluB der Methode der Peakfldchenermittlung von Gammalinien auf die

Isotopenverhdltnisbestimmung

2. Erreichbare MeBgenauigkeit bei Messuﬂgen an grdBeren Plutoniumengen und

MeBzeiten unter 1 h.

Zu 1: Neben der Methode der Summation von Kanalinhalten (CHSUM) wurden

auch das interaktive Fitprogramm GAUSSFIT /3-6/ sowie das Fitprogramm SAMPO
/3-7/ zur Analyse von Plutoniumgammaspektren eingesetzt. Ein Teil der Ergebnisse
ist in Tabelle 3-1 zusammengefaBt. Die Resultate zeigen, daBl die beiden verwen-

deten Fitprogramme zur Peakanalyse keine wesentliche Verbesserung gegeniiber der

einfacheren Methode der Kanalsummation erbringen.
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Tabelle 3-1: Gammaspektrometrisch bestimmte Plutonium-Isotopenverhdltnisse,
dividiert durch den massenspektrometrischen Referenzwert

238Pu/241Pua) 239Pu/241Pub) 24opu/241Pu°)
Probentyp GSFIT SAMPO CHSUM GSFIT SAMPO CHSUM  GSFIT CHSUM
NBS 948  1.030 1.020 1.087 1.019 1.005 0.987 0.967 0.930
NBS 947  0.976 0.964  0.967 1.010 1.002 0.982 0.928 0.905
NBS 946  0.977 0.975 0.973 1.021 1.003 0.961 0.928 0.914
75 %
23942415 0,971  0.975 0.972 1.045 0.984 0.953 0.981 0.945
70 %
23942415 0,974 0.960 1.003 0.950 0.932 0.955 0.951
a) Aus Gammalinien 152 keV (238Pu) und 148 keV (24]Pu)
b) Aus Gammalinien 203 keV (239Pu) und 208 keV (241Pu)
c) Aus Gammalinien 160 keV (240Pu) und 164 keV (241Pu)

Zu 2: Fir die praktische Anwendung der MefBmethode, z.B. fir Verifikations-
messungen durch die Uberwachungsbehdrden, ist von Interesse mit

welcher Genauigkeit Isotopenverhdltnisse in einer realistischen MeBzeit be-
stimmt werden kénnen. Im Hinblick auf die verbreitete Anwendung der Neutronen-
koinzidenzmessung zur quantitativen Plutoniumbestimmung (effektiv gemessen wird

. 40 . , \ s , o .
dabel der 2 Pu-Gehalt) interessiert in erster Linie die realtive Yaufigkeit

des Isotopes 240Pu. Abp. 3-1 zeigt anhand unserer Erfahrungen mit welcher Ge-

240Pu an gr6feren Probenmengen (d.h.

nauigkeit das Isotopenverhdltnis 239Pu/
Pu-Gehalt 2 10 g) in einer Mefzeit von 30 min bestimmt werden kann. Fir die

Bestimmung des Isotopenverhiltnisses wurden die hochenergetischen Gammalinien
642 keV (240Pu) und 646 keV (239Pu) verwendet. Die erreichbare MeBgenauigkeit
hingt wesentlich vom Americium-Gehalt in der Plutoniumprobe ab, da 241Am eine

0] .
Gammalinie emittiert, die energetisch nahe bei der Gammalinie des 24 Pu liegt.
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Abb. 3-1: Erreichbare MeBgenauigkeit fliir die gammaspektrometrische Bestimmung

239Pu/240

des Verhdltnisses Pu an grdBeren Proben (> 10 g Pu) bei einer

MefRzeit wvon 30 min

3.2.3 Gammaabsorptiometrie zur Bestimmung der Konzentration von Aktiniden

in L&sungen

H. Eberle, P. Matussek, I. Michel-Piper, H. Ottmar

Die Methode der K-Kantengammaabsorptiometrie zur Bestimmung von Schwermetall-
konzentrationen (Uran, Plutonium) in L&sungen wurde weiterentwickelt und
praktisch erprobt. Die Arbeiten konzentrierten sich auf Transmissionsmessungen

mit einem ROntgengenerator (Abb. 3-2).




T T I T T I
10 —
P, =150g/l
D= 2cm
\I‘C_) —]
x
%)
._
55 ]
o
O
UK-Shell -
Absorption —-
Edge
0 I | ! | ! 1
80 100 120 140
ENERGY (keV)

Abb. 3-2: Gefiltertes Rdntgenbremsspektrum (obere Kurve) nach der Transmission
durch eine Uranldsung (untere Kurve). Die 109Cd—Gammalinie bei 88 keVv

dient als Referenzlinie zur digitalen Stabilisierung der Analogelektronik

Unter Verwendung eines 160 keV-Wechselspannungsgenerators wurden durch eine

Serie von Messungen an Uranldsungen folgende Fragestellungen untersucht:
- Geeignete Algorithmen zur Bestimmung der Sprungh&he des Transmissions-
spektrums an der K-Kante (s. Abb. 3-2)}.

- Linearitdt der Beziehung zwischen gemessener Sprungh&he und Konzentration

des betreffenden Schwermetalls
- EinfluB von Matrixeffekten auf die Schwermetallkonzentrationsbestimmung

- Langzeitstabilitdt der MeRanordnung.

Abb. 3-3 zeigt Ergebnisse von Messungen, die an einem Satz von 10 Eichldsungen

mit Urankonzentrationen im Bereich zwischen 30 g/l und 260 g/1 durchgefiihrt

wurden.
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Abb. 3-3: Relative Abzweichung zwischen gammaabsorptiometrisch (NDA)
und gravimetrisch (DA) bestimmten Urankonzentrationswerten.
Das Fehlerband von + 0.55 % stellt den kombinierten Fehler
beider Bestimmungsmethoden (Gammaabsorptiometrie 0.25 %,

Gravimetrie 0.3 %) dar.

Sie bestatigen den linearen Zusammenhang zwischen gemessener Sprunghdhe

und Schwermetallkonzentration. In zwel Fédllen wich die gammaabsorptiome-
trisch gemessene Konzentration deutlich vom gravimetrisch bestimmten Referenz-
wert ab. Wir vermuten hier einen Fehler bei der chemischen Analyse. Die Resul-
tate aus der Gammatransmissionsmessung mit dem kontinuierlichen Photonenspek-
trum aus dem RdOntgengenerator wurden durch Transmissionmessungen bei diskreten
Energien bestédtigt. Im letzteren Fall wurde eine Kombination von pranréntgen—

linien (Ko

1 Ka2 oder KB; 3) einerseits und 57Co—Gammastrahlung (122 keV) ande~
7

rerseits flir die Transmissionsmessungen unterhalb und oberhalb der K-Absorptions-

kante von Uran verwendet. Die Ergebnisse dieser Messungen sind ebenfalls in

Abb. 3~3 eingetragen.
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Nach den vorliegenden Erfahrungen kénnen fir die typischen Konzentrations-
werte von Endprodukten einer Wiederaufarbeitungsanlage (ca. 100 - 300 g/l)

die in Abb, 3-4 fiur verschiedene Mefzeiten angegebenen MeBgenauigkeiten er-
zielt werden. Die Genauigkeit wird am grdB8ten, wenn das Produkt aus Konzentra-
tion und Probendicke optimal gewdhlt sind. Flr den Konzentrationsbereich von

100 - 300 g/1 liegen die optimalen Probendicken zwischen ca. 2-5 cm.
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BAbb. 3-4: MeBgenauigkeit flir die Schwermetallkonzentrationsbestimmung aus dexr
K-Kanten-Gammaabsorptiometrie mit kontinuierlichem Réntgenspektrum
als Funktion des Produktes von Konzentration (in g/l1l) und Proben-

dicke (in cm)

3.2.4 MeBgerdt zur Bestimmung des Plutoniumgehalts in kleinen Abfallbehdltern
1)

durch Messung der Gammaeigenstrahlung

P.P. Chakraborty, S.J.Choithramani, M.R. Iyer, P. Matussek, H. Ottmar

Im Mittelpunkt der Arbeiten am Plutonium-Abfallmefigerdt stand die Korrektur der

Gammastrahlungsmessung hinsichtlich absorbierender Materialien.

1)Die Arbeiten werden im Rahmen des deutsch-indischen Zusammenarbeitsabkommens

durchgefihrt.
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Die Bestimmung des Plutoniumgehalts im Abfallbeh&dlter erfolgt in der Weise,
daB die Zdhlraten in 2 Energiefenstern gemessen werden, wobei das eine

Fenster P einen filir das Plutonium charakteristischen Peak einschlieft, das
andere Fenster B einen fir den Compton-Untergrund charakteristischen Unter-

grundbereich. Der Plutoniumgehalt ergibt sich dann zu
Pu=aP-DbB (3-1)

a und b sind Konstanten, die durch Messungen zu bestimmen sind. Ist ein absor-
bierendes Material im Abfallbehdlter vorhanden, so wird die Plutoniummenge zu
klein bestimmt, und zwar umso kleiner, je groBer die effektive Dicke des Ab-

sorbers, je hoéher die Kernladungszahl des Absorbers und je niedriger die Ener-

gie der Gammastrahlung ist.

Wenn die Plutoniummengenbestimmung nach Gl. (3-1) bei verschiedenen Gammaener-
gien durchgefiihrt wird, so ldBt sich unter gewissen Randbedingungen eine Ab-
sorptionskorrektur durchfithren. Fliir Plutonium sind Gammalinien um 100 keV,

200 keV und 400 keV geeignet.

Dies fihrt zu den folgenden Bestimmungsgleichungen fir die Plutoniummenge Pu im

Abfallbehdlter:
-uv(Z) ‘p-d
aP-bB =Pu- e , v=1,2,3 (3-2)
AVERY) vV

Dabei bedeutet

Pv' Bv Zadhlraten in Peak- und Untergrundfenster flir die 3 Energien

av, bv Eichkonstanten fir die 3 Energien

uv(Z) Massenabsorptionsquerschnitte der absorbierenden Substanz
mit der Kernladungszahl Z fir die 3 Energien

p-d Dichte x Dicke 2 Massenbelegung des Absorbers.

Aus den gemessenen Zahlraten Pv und Bv in den drel Energiebereichen 148t sich

mit Gl. (3-2) der Quotient der Differenzen der Absorptionskoeffizienten

Hl(Z) - u2(Z)

Q(z)
ul(Z) - u3(Z)




errechnen, der charakteristisch flir das Absorbermaterial ist und zur Iden-
tifizierung des Materials benutzt werden kann. Unter Benutzung der Massen-
absorptionskoeffizienten uv des so identifizierten Absorbermaterials wird
dann die effektive Fldachenbelegung p.d errechnet und die absorptionskorri-

gierte Plutoniummenge bestimmt.

Da flir die Bestimmung der drei unbekannten GrdBen Plutoniummenge, Kernladungs-
zahl und Fl&chenbelegung des Absorbers bei Messungen mit einem NaJ-Kristall
nur drei brauchbare Gammapeaks aufgeldst werden kdénnen, kann diese Methode

der Absorptionskorrektur nur angewendet werden, wenn das zu bestimmende
Plutonium die gleiche Isotopenzusammensetzung hat wie die verwendeten Stan-

dards und frei ist von wesentlichen Kontaminationen mit anderen Gammastrahlern.

Erste Messungen wurden im Frihjahr 1978 bei BARC, Bombay, durchgefiihrt. Es ist
vorgesehen, die MeBdatenaufnahme, die Auswertung und den Ausdruck der Ergebnisse
mit einem Mikroprozessor durchzufihren. Die notwendigen Programme flir den Mikro-
prozessor 8085 wurden in Karlsruhe entwickelt und getestet. Zur genauen experimen-
tellen Bestimmung der Massenabsorptionskoeffizienten und der Q(Z)-Werte sind

weiltere Messungen bei BARC vorgesehen.

3.3 Interlaboratoriumstests

3.3.1 1Interlaboratoriumstest "AS-76"

W. Beyrich, G. Spannagel

Hinsichtlich der Aufgabenstellung und des Teilnehmerkreises dieses Experimentes

wird auf die vorausgegangenen Jahresberichte verwiesen /3-9/, /3-10/.

Wie in allen vorausdegangenen Interlaboratoriumstests ergab die Auswertung der
MeBergebnisse wiederum, daB die "Interlaborabweichung" den Hauptanteil bei der

MeBunsicherheit darstellt, ansteigend mit zunehmendem Pu-238-Gehalt der Probe,
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also zunehmender Peakiliberlagerung im Spektrum. Zur Kldrung der Frage, inwieweit
dieser Effekt durch die sehr unterschiedlichen Auswerteverfahren bedingt ist,
die zur Anwendung kamen, wurden von allen Laboratorien die OriginalmeBdaten
reprasentativer a-Spektren angefordert und nach einer einheitlichen Methode
ausgewertet. Flir die eingehende Diskussion und Beurteilung der Ergebnisse

dieses Interlabtests ist ein Treffen der Teilnehmer Anfang 1979 vorgesehen.

3.3.2 Interlaboratoriumstest "IDA-78"

W. Beyrich, G. Spannagel

Uber Ziele und Planung dieses Experimentes wurde bereits im Jahresbericht 1976
berichtet /3~-9/. Insgesamt 37 Laboratorien aus 15 Lindern oder internationalen
Organisationen sagten ihre Teilnahme zu, dabei erstmals auch Laboratorien aus

Brasilien, Finnland, der Tschechoslowakel und der Sowjetunion.

Das erforderliche Probenmaterial war im Januar bei der Gesellschaft zur Wieder-
aufarbeitung von Kernbrennstoffen gewonnen worden. Die Metallspikezugabe (Teil
1.3 des Experimentes) wurde unmittelbar danach im IRCh des KfK durchgefiihrt,
ebenso die Herstellung der verdiunnten Probeldsung. Danach wurde das Material
zur Herstellung weiterer Proben zum Zentralbliro fiir Kernmessungen, Geel/

Belgien, transportiert (fiir die Teile 1.1 und 1.2 des MeBRprogramms).

3.3.3 Entwicklung eines Verfahrens zur Beurteilung analytischer

Interlabordifferenzen

W. Beyrich, G. Spannagel

Eine rasche, praxisbezogene Beurteilung der bei einer Verifikationsanalyse
gefundenen Abweichung vom Deklarationswert ist filir die Durchfihrung der
UberwachungsmaBnahmen im Routinebetrieb wichtig. Hierzu wurde ein empirisches
Verfahren vorgeschlagen und 1977 von der EG-Uberwachungsbehdrde in Luxemburg

erfolgreich erprobt /3-11/.

Es besteht im wesentlichen aus zwei Stufen:
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1. Empirische Herleitung von Verteilungskurven flir Interlabordifferen-
zen aus den Ergebnissen von Interlabtests, wie sie bereits friher

beschrieben worden war /3-12/,

2. Festlegung geeigneter Bereiche zur Klassifizierung der becbachteten

Differenzen.

Abb. 3-5 gibt eine schematische Darstellung. Durch geeignete Festlegung von
zwel Schwellwerten DO und k-DO (k>1) ergeben sich die angedeuteten drei Be-
reiche "A" ("acceptable"), "S8" ("suspicious") und "U" ("unsatisfactory"). Ist
die beobachtete Differenz kleiner als Do’ so ist keinerlei weitere MaBnahme
von seiten der Kontrollbehdrde erforderlich, ist sie grdBer als k-DO, so ist
eine unmittelbare Kontaktaufnahme mit dem Anlagenbetreiber zur Klérung der Ur-
sache angezeigt. Der Graubereich "S" ist vorgesehen, um auf ein zu hdufiges
Auftreten relativ hoher Differenzen aufmerksam zu werden, die beispielsweise
durch eine systematische Abweichung der Analysenverfahren bei den Laboratorien

bedingt sein kdénnen.

Der Vorteil des Verfahrens flir den Anlagenbetreiber besteht darin, dafB die
Klassifikation auf realistischen, bei Routinemessungen gewonnenen Daten be-
ruht und gleichzeitig eine einheitliche, dem internationalen Stand des je-

weiligen Analysenverfahrens entsprechende Beurteilung gewdhreleistet ist.
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3.3.4 Interlaboratoriumstest fir Plutonium-Isotopenverhdltnismessungen

durch Gammaspektrometrie

H. Ottmar

Im April 1977 veranstaltete die ESARDA-Arbeitsgruppe flir zerstdrungsfreie MeR-
verfahren im ECN Petten(Holland) ein Diskussionstreffen tGber Plutoniumisotopen-
analysen mittels hochaufldsender Gammaspektrometrie. Es zeigte sich, daf mehrere
Laboratorien innerhalb der ESARDA F+E.-Tdtigkeiten auf diesem Gebiet durchfihren.
Die Teilnehmer kamen Uberein, Vergleichsmessungen an identischem Probenmaterial
unter definierten Randbedingungen durchzufihren, um einen besseren Einblick in

den gegenwdrtigen Entwicklungsstand der MeBmethode zu erhalten.

Als zu analysierende Referenzmaterialien wurden die NBS-Isotopenstandards SRM 946,
947 und 948 gewdhlt, die in mehreren Labors verflgbar waren. Dadurch sollte das
schwierige Problem des internationalen Transports von Plutonium umgangen werden.
Flir die Bestimmung von Plutoniumisotopenverhdltnissen aus den gemessenen Gamma-
spektren wurde ein einheitlicher Satz nuklearer Daten, d.h. von Isotopenhalbwerts-
zeiten und Gammaabsolutintensititen, vorgeschlagen. Der Auswertung wurden die im
American National Standard ANSI 15.22 (1975) empfohlenen Halbwertszeiten sowie die
kiirzlich publizierten Gammaabsolutintensitdten von R. Gunnink et al. /3-13/

zugrunde gelegt.

Vier Laboratorien aus dem ESARDA-Bereich berichteten im Friihjahr 1978 tber die
Ergebnisse ihrer Messungen. Bestimmt wurden die Plutoniumisotopenverhdltnisse
238/241, 239/241 und 240/241 sowie das Verh&ltnis 239Pu/241Am. Die Resultate
zeigten z.T. eine betrdchtliche Streuung. Als Beispiel zeigt Abb. 3-6 die Ergeb-

nisse fir das Isotopenverhéiltnis239Pu/241

Pu fir den Isotopenstandard SRM 947.
Die gezeigten MeBwerte stellen den Quotienten des Resultats aus der Gammamessung
und den massenspektrometrischen Referenzwert dax. Das genannte Isotopenverhalt-
nis wurde vorwiegend aus dem gemessenen Intensitdtsverhdltnis der Gammalinien
203 kev (239Pu) und 208 keV (241Pu) bestimmt. Die gammaspektrometrischen Resul-
tate sind als Funktion der Energieaufldsung der verwendeten Gammaspektrometer

bei 129 keV aufgetragen. Wie zu erwarten ist, werden die MeBfehler mit schlechter

werdender Aufldsung grdBer.
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Abb. 3-6: Isotopenverhdltnis 239Pu/241Pu fir NBS 947 aus Gammamessungen,

dividiert durch den massenspektrometrischen Referenzwert, aufge-
tragen als Funktion der Energieauflésung der verwendeten Spektro-
meter bei 129 keV. Die verschiedenen Symbole bezeichnen verschiede-
ne Methoden der Peakfldchenbestimmung. Rreise: Kanalsummation,
Dreiecke: GauBfit mit linearem Untergrund, Quadrate: GauBfit

mit Stufenfunktion zur Beschreibung des Untergrundes.

r
» A\

Es' gibt im wesentlichen 3 Hauptfehlerquellen, welche das Resultat einer gamma-

‘ spektrometrischen Plutonium-Isotopenverhdltmnisbestimmung beeinflussen k&nnen:

— Fehler bei der Peakfl&dchenbestimmung
— Fehler bei der Bestimmung der relativen Ansprechwahrscheinlichkeit
flir Gammalinien verschiedener Energie -

LI

~ Fehler bei der Korrektur auf Stdrlipien.



Zur genaueren Analyse der einzelnen Fehlerkomponenten wurde ein zweiter Ver-
gleichstest vorgeschlagen und durchgefiihrt, bei dem identische Gammaspek-
tren von den 3 Isotopenstandards zur Bestimmung der Isotopenverhdltnisse
an insgesamt 10 Laboratorien verteilt wurden. Die Ergebnisse dieses Ver-

gleichstests werden 1979 vorliegen.
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