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Kurzfassung

Im Kernforschungszentrum Karlsruhe (KfK) wurde ein Monitor-
system zur Bestimmung des Plutoniumgehaltes und/oder der
o-Aktivitdt in 220 l-Abfallf&dssern entwickelt. In der ersten
Ausbaustufe wurden nur Fidsser mit leichtbrennbaren BAbf&dllen
verwendet. Fiir diese Messungen wurde die vom KfK entwickelte
Shiftregister-Methode eingesetzt. Das MefBsystem geniigte al-
len betrieblichen Anforderungen, um Plutoniummengen von mehr

als 1 mg zu bestimmen.

Die Shiftregister-Methode eignet sich nicht fiir Abfallfds-
ser, die mit schweren Abf&dllen beladen sind, da zur Auswer-
tung der Messung der Matrixinhalt sowie seine Verteilung und
die Probenlage bekannt sein miissen. Um kleinere Mengen Plu-
tonium in einem 220 1-Faf nachzuweisen, kann in diesem Falle
auch nicht die TCA-Methode herangezogen werden. Daher wurden
eine neue Mefmethode und ein spezielles Datenerfassungssy-
stem entwickelt (LCA - local correlation analysis system).
Dieses Mefsystem ermdglicht eine genaue Ortsbestimmung der
Probenlage und dariiberhinaus eine Unterscheidung zwischen
einer homogen verteilten Probe und einer Probe, die sich im
Fafzentrum befindet. Da zu jedem Neutronensignal sein Zeit-
punkt und das betroffene Zihlrohr registriert werden, bietet
das MefBsystem die Mdglichkeit, alle iiblichen Auswertemetho-
den anzuwenden. Flir Abfallfdsser, die einen hdheren Pluto-
niumgehalt besitzen, kann die Ansprechwahrscheinlichkeit
anmittelbar und ohne Kenntnis der Matrixzusammensetzung und

der Probenlage bestimmt werden.

Das MefBsystem ist so konzipiert, daB es in einen marktiibli-
chen PC integriert werden kann. Mit diesem MeBsystem konnen
die entsprechenden Verbesserungen auch bei der aktiven Mes-

sung erzielt werden.




New Evaluation Methods for Plutonium Assay by Passive Neu-

tron Interrogation of Barrels with Heavy and Heterogeneous
Waste

Abstract

At the Kernforschungszentrum Karlsruhe (KfK) a monitoring
system was developed to measure the plutonium content and/or
o-activity in 220 liter waste drums. In the initial phase,
only drums filled with combustible material were used. For
these measurements the shift-register method developed at

KfK was used fulfilling all requirements to detect plutonium
down to 1 mg.

The shift-register method is not suitable for drums £filled
with heavier material since the matrix content,. its distri-
bution and the probe location have to be known. In this case
the TCA method is also inadequate to detect minute quanti-
ties of plutonium in 220 liter drums. Therefore, a new me-
thod and a data analysis system were developed, the LCA
(local correlation analysis system). With this, it is pos-
sible to determine the exact probe location. It has the abi-
lity to distinguish between a homogeneous Pu-distribution
and a Pu-probe in the center of the container. Within each
neutron signal, the time of pulse and the counter number are
‘registered, therefore analysis methods currently in practice
can utilize. For drums having a higher plutonium content the
detection efficiency can be determined directly without know-

ledge of the matrix composition or the probe location.

The data analysis system is tailored to be used with an or-
dinary PC. With this system similar improvements of data

analysis are possible for-active neutron interrogation.
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1. Einleitung

In der Hauptabteilung Dekontaminationsbetriebe (HDB) des
Kernforschungszentrums Karlsruhe (KfK) wurde vom Institut

fiir Neutronenphysik und Reaktortechnik (KfK-INR) in Zusammen
arbeit mit der Hauptabteilung Ingenieurtechnik (KfK-HIT)
eine FafmePanlage errichtet, um den Plutoniumgehalt und die
a-BAktivitat in 220 l-Fidssern zu bestimmen. Die Erprobung der
MeBanlage und die Messungen mit realen Abfallfdssern waren
erfolgreich /1, 2/, so daB die Anlage fiir den Routinebetrieb

ausgeriistet wurde.

Fir Fdsser mit leichtbrennbarem Inhalt waren die bereits
entwickelten MePBmethoden (z.B. Shiftregister) und MeBtechni-
ken ausreichend. Aber fiir FAsser mit heterogener Matrixver-
teilung und schweren Abfillen (z.B. konditionierter Abfall)

versagten diese Methoden.

Fiir die Auswertung der Daten nach der Shiftregistermethode
ist insbesondere die genaue Bestimmung der Probenlage wich-
tig, denn mit Variation der Probenposition im Faf ist eine
Anderung der Ansprechwahrscheinlichkeit verbunden. Dieser
Effekt wird mit zunehmender Matrixdichte - insbesondere von

Moderatormaterial - verstarkt.

Zur Bestimmung der Position der Probe kann in 1. N&herung
der Unterschied der Z&hlraten der einzelnen Mefkandle heran-
Jgezogen werden. Diese Neutronenautoradiographie versagt aber
bei symmetrisch verteilten Proben, insbesondere kann nicht
unterschieden werden, ob sich die Probe im Zentrum befindet

oder homogen im Faf3 verteilt ist.

Selbst bei Kenntnis der Probenlage miissen grdBere Fehler in
der Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit angenommen
werden, wenn Heterogenitéﬁ der Matrixverteilung und der Ma-

trixzusammenstellung unterstellt werden mup.




Diese Nachteile sollen durch ein neues Mef- und Auswertever-
fahren behoben werden. Hierzu wurde ein neues Datenerfas-
sungssystem (LCA) entwickelt.

Ziel der Untersuchungen war es, dieses Mefsystem zu testen
und zu erproben.




2. Mefmethode und MeBsysteme

Die FaPBmefanlage der HDB des KfK basiert auf der sogenannten
passiven Neutronenmessung. In 50 Detektoren, die um das aus-
zumessende FaB angeordnet sind, werden die emittierten Neu-
tronen gemessen. Die Neutronenstrahlung entsteht bei Spon-
tanspaltung der meist geradzahligen Pu- und Cm-Isotope und
durch (a, n)-Prozesse, d.h. aus Reaktionen der a-Teilchen

mit den in Reichweite benachbarten Elementen.

Fiir die Datenanalyse wurden bisher zwei Datenerfassungssy-
steme verwendet: Coti- und Multiplizit&tszihler. Um insbe-
sondere die Probenlage besser festlegen zu kdnnen, wurde ein

neues Datenerfassungssystem (LCA) eingesetzt.

2.1 Coti-Z&hler

Mit dem Datenerfassungssystem Coti werden die Impulsraten,
getrennt nach den einzelnen Mefkandlen, erfaft und innerhalb
Riot' Durch Addition
der Zdhlraten der 50 Mefkandle wird die Gesamtz&hlrate ZR
bestimmt.

einer vorgegebenen Mefzeit summiert 2

tot

i
1

50
Reot = 3

i

Der Zusammenhang zwischen der Gesamtzdhlrate ZR und der

tot
Neutronenquellst&rke g kann in 1. N&herung durch folgende
Gleichung beschrieben werden:

ZR 2.2

tot = &g

In dieser N&dherung ist die Ansprechwahrscheinlichkeit € der
MeBanordnung fiir Spaltneutronen und Neutronen aus (a, n)-Re-
aktionen gleich.




In den Eichmessungen wird die Ansprechwahrscheinlichkeit mit
einer bekannten Neutronenquelle, die an verschiedenen Posi-

tionen im FafB montiert wird, bestimmt.

Die azimutale 2&hlratenverteilung wird zur Bestimmung der
radialen Position der Probe herangezogen. Das Verhdltnis der
Zahlraten von den Detektoren im Deckel zu denen im Boden
gibt die axiale Position der Probe an (s. Abschnitt 4).

2.2 Multiplizitdtszdhler

Die Neutroneneigenstrahlung des Abfallgebindes setzt sich
aus Anteilen Spontanspaltung gsp und (a, n)-Reaktionen 9on
zusammen.

Der (o, n)-Neutronenanteil ist von der chemischen Zusammen-
setzung des Abfallgebindes, von der Pu-Vermischung und von
der Pu-Kdérnung abhingig. 9an kann sich in schwach aktiven
Abfallgebinden um bis zu einem Faktor 9 &ndern.

Fiir eine zuverldssige Bestimmung des Pu-Gehaltes in schwach
aktiven Abfallgebinden muB8 deshalb der (a, n)-Neutronenan-
teil an der Zihlrate eliminiert werden. Dazu wird ausge-
nutzt, daf pro Spontanspaltung vp Neutronen nahezu gleichzei-
tig (innerhalb ca. 1 usec) emittiert werden. Die (a, n)-Neu-
tronen sind dagegen statistisch verteilte Einzelneutronen.
Eine Unterscheidung zwischen (a, n)-Neutronen und Spaltneu-
tronen kann daher mit der Koinzidenzmethode getroffen wer-

den.

In der konventionellen Koinzidenzlogik &ffnet ein Z&hlimpuls
(Trigger) ein Zeitfenster, dessen Breite /\t ungefdhr der
mittleren Verweilzeit t der Neutronen in der MeBkavitdt ent-

spricht. Die in dieser Zeit registrierten Koinzidenzereig-




nisse ZRp beinhalten sowohl echte IR als auch zufdllige Ko-
inzidenzen ZR, .

ZR_ = ZR_ + ZR 2.4
o) e z

Die Einzelneutronen aus (o, n)-Reaktionen sind =zeitunabhdn-
gig und tragen somit nur zu den zufdlligen Koinzidenzen bei.
Dieser Anteil kann durch eine Zusatzmessung bestimmt werden.
Nach dem Triggerimpuls wird um ein ganzes Vielfaches von /\t
verzdgert ein zweites Zeitfenster der gleichen Breite /\t
gebffnet und die zufdlligen Koinzidenzen gemessen ZRZ = ZR,.
Die Verzodgerungszeit tV muf grofB gegeniiber der Verweilzeit t
sein t, >> t. Die Differenz der Z&hlraten ZR, = ZRp - ZR

v
ergibt damit die Spontanspaltungsneutronen.

In der konventionellen Koinzidenzlogik haben die Zeitfenster-
generatoren die Eigenschaft, daB im gekippten Zustand ein
weiterer Impuls kein neues Zeitfenster triggern kann. Sie
legen damit die Totzeit auf dem Triggerkanal zu /\t fest.

Um bei grdferen Zahlraten Totzeiten zu vermeiden, wird die
Methode des Schieberegisters angewandt. Hierbei wird das
Zeitfenster /\t in kleinere Einheiten der Linge &t unter-
teilt, die nacheinander gedffnet werden und die den Z&hlim-
pulsen den Weg in verschiedene Z&hler freigeben. Ist der
Abstand der Triggerimpulse gréBer als /\t, so ist die Summe
der Zdhlerinhalte gleich dem im urspriinglichen Fall gemesse-
nen Inhalt des einen Z#hlers. Gibt es aber Triggerimpulse,
die dichter als /\t aufeinanderfolgen, so k&nnen nun mehrere
der kleinen Fenster gleichzeitig gedffnet sein. Das ent-
spricht einer Uberlagerung von Fenstern entsprechend der
Triggerfolge.

Beim Multiplizitdtszdhler, der von KfK-INR entwickelt wurde
/3/, wird die BAnzahl der %shler auf einen reduziert, indem
fiir jeden ankommenden Z&hlerimpuls die Anzahl der im Schiebe-

register enthaltenen Pulse bestimmt wird. Hierzu wird ein




Auf- und Ab-Z%&hler eingesetzt. Fiir jeden ankommenden Puls
wird die im Schieberegister enthaltene Anzahl Pulse addiert.
Damit erhdlt man fiir m Pulse innerhalb /\t = N 6t eine Ge-
samtzdhlrate ZRgc von

%)y =2m(m- 1) 2.5

9 -
ZRI = (
Nach einer Verzdgerungszeit t, wird ein zum ersten identi-

scher Zyklus gestartet, wum die =zufdlligen Koinzidenzen =zu
bestimmen.

Der Multiplizitdtszdhler ist so ausgelegt, daf fiir Zykluslén-
gen von 10 bis 160 usec eine Maximalfrequenz des Taktes von
10 MHz méglich ist.

Die Koinzidenzrate ist in erster Ndherung mit der Anzahl der
emittierten Spaltneutronen verkniipft gem&p:

2R =€2_\7_._(1—_1_)_ (1_e-a At) g 2.6
c 2 v sp
9 sp Neutronenquellstdrke fiir Spaltneutronen
€ Ansprechwahrscheinlichkeit der MeBanordnung fiir

Neutronen

V (v-1)/2 mittlere Zahl der Neutronenpaare pro Spaltung
mittlere Zahl der Neutronen pro Spaltung

v

1/a Verweildauer der thermischen Neutronen in der
MeBanordnung

/\t . Zeitintervall innerhalb dessen der zweite Part-

"

ner zum ausldsenden Ereignis erwartet wird.

Die Ansprechwahrscheinlichkeit wird in Eichmessungen be-
stimmt. '




2.3 LCA-MefBsystem

Zur Koinzidenzmessung mit dem Multiplizitdtszdhler werden
die Impulse der einzelnen 50 MePBkreise zu einem Impulsstrom

zusammengefaBt. Hierbei geht die Information "Welcher Mef-

kreis hat angesprochen?" verloren. Daher kann diese Mefmetho

de zur Bestimmung der Probenlage nicht genutzt werden.

Ausgangspunkt fiir die Entwicklung eines neuen Meﬁsystems
war, die Koinzidenzmethode ebenfalls zu nutzen, um die Pro-
benlage und/oder -verteilung besser bestimmen 2zu k&nnen.
Insbesondere sollte es mdglich sein, symmetrische Anordnun-
gen unterscheiden zu kdnnen, 2z.B. eine Unterscheidung zwi-
schen einer Probe, die im Zentrum positioniert ist, wund
einer homogen verteilten Probe im FafB. Diese unterschiedli-
chen Probenverteilungen koénnen nicht durch den Vergleich der
Zahlraten der einzelnen MefBkreise unterschieden werden, da
sie in dem obengenannten Fall gleiche, auf Ansprechwahr-
scheinlichkeit korrigierte Werte zeigen wiirden.

Die Einbeziehung der Koinzidenzmethode in die Bestimmung der

Probenlage ging von folgender Uberlegung aus:

Voraussetzung flir eine Koinzidenz ist, daB zwei Detektoren
innerhalb einer vorgegebenen Zeit ansprechen. Wenn die Probe
im FaBzentrum positioniert ist, wird die Wahrscheinlichkeit
einer Koinzidenz unabhéngig von der Wahl der Detektorpaare
Jsein; d.h. jede Kombination zweier Detektoren im Ring lie-
fert die gleiche Koinzidenzrate. Wird die Probe vom Zentrum
zum FaBrand hin verschoben, dann werden die Detektoren in
der N&he der Quelle immer mehr bevorzugt. Dieser Effekt, der
auch bei dem Vergleich der totalen Zdhlraten jedes Mefkrei- .

ses zu beobachten ist, tritt auch bei den Koinzidenzen auf.

Um eine ringfdrmige Probenverteilung von einer Probe im FafB-
zentrum unterscheiden zu kénnen, wird nicht die absolute

Position der Detektoren, die angesprochen haben, betrachtet,




sondern der Winkel, bezogen auf das FafBzentrum zwischen den

beiden Detektoren, die die Koinzidenz ausgel®&st haben.

Die HAufigkeitsverteilung der auftretenden Winkel zwischen
den Detektoren in Koinzidenz, bezogen auf das Fafzentrum,
ist flir eine ringfdrmig verteilte Probe gleich der einer
Punktprobe fiir die gleiche radiale Position. Somit kann bei
symmetrischen Anordnungen der Probe, die keine Z&hlratenun-
terschiede der einzelnen MeBkreise zu den Detektoren im Ring

aufweisen, die radiale Lage der Probe bestimmt werden.

Wird diese Methode auch fiir Detektorén im Deckel und Boden

angewandt, so ist auch eine axiale Bestimmung der Probenlage
moglich.

Um alle diese Informationen fiir die Anwendung der Koinzidenz-
methode zur Bestimmung der Probenlage erfassen zu konnen,
war ein spezielles MefBsystem mit entsprechender Software
‘notwendig. Diese Aufgabe konnte durch das LCA-System gelOst
werden, das als Board in einen PC installiert werden kann.

Die Software wurde fiir einen AT-kompatiblen Rechner er-
stellt.

Funktionsweise des LCA-Systems:

Jeder Impuls setzt am Eingang des LCA-MefBsystems ein Flip-
Flop. Der Status dieses Einganges wird permanent abgefragt
und zwischengespeichert . Dann wird der Eingang wieder gedff-
net. Die Taktrate wurde der Pulsldnge des Diskriminators von
6 psec angepaft. Wenn der Zwischenspeicher gefiillt ist, wird
dieser ausgelesen. Die Ereignisse werden mit dem Vermerk der
Echtzeit und der Nummer des MefBkanals versehen auf die Fest-
platte eines PC’'s gespeichert. Die Datenerfassung erfolgt so
lange bis die vorgegebene Mefzeit beendet ist.

Fiir die Auswertung stehen mit dem Einsatz des LCA-~MefBsystems

alle Informationen zur Verfiigung, so dafl neben den bisheri-




gen angewandten Auswertemethoden noch weitere Auswertealgo-

rithmen zur Anwendung kommen k&nnen.

Folgende Auswertealgorithmen kénnen fiir die Datenanalyse
verwendet werden:

a) Ortskorrelationsanalyse

Ein Ereignis Offnet ein Zeitfenster /\t. Wird in diesem
Zeitintervall ein zweites Ereignis registriert, so wird
der Winkel zwischen den beiden Detektorpositionen, be-~
zogen auf das FaBzentrum, berechnet. Liegen mehrere
Ereignisse innerhalb eines Zeitfensters /\t vor, so
wird die Datenanalyse entsprechend der Shiftregisterme-
thode abgearbeitet (s. Abschnitt 2.2). Anschliefend
wird die H&ufigkeitsverteilung der auftretenden Winkel
berechnet. ‘

b) Korrelationszeit

Die Ereignisse werden zeitlich hintereinander geordnet,
zu einem Impulsstrom zusammengefaft und der zeitliche
Abstand zwischen zwei aufeinander folgenden Ereignissen
bestimmt. Anschliefend wird die H&Aufigkeitsverteilung
der zeitlichen Abstdnde berechnet, die MefBergebnisse
interpoliert und die mittlere Korrelationszeit berech-
net.

c) Verweilzeit der Neutronen

Die Ereignisse werden zeitlich hintereinander geordnet,
zu einem Impulsstrom zusammengefaft und die Koinzidenz-
rate entsprechend der Shiftregistermethode berechnet.

In erster Ndherung gilt:




d)

.f)

- 10 -

ZR, = A (1 - e/t 2.6.a

A Normierungskonstante
1/a Verweilzeit der Neutronen

/\t Zeitfensterbreite fiir die Koinzidenzbestimmung

Durch Variation von th wird die Verweilzeit 1l/a berech-
net . Fiir die Untersuchung geniigt im Vergleich zur frii-

heren Ausstattung der FaBmeBanlage nur eine Messung.

Die Werte flir die Korrelationszeit und fiir die Verweil~
zeit sollten iibereinstimmen.

Koinzidenzrate

Die Ereignisse werden zeitlich geordnet, zu einem Im-
pulsstrom zusammengefaBt und die Koinzidenzrate entspre-
chend der Shiftregistermethode berechnet. Die Neutronen-
quellstdrke kann entsprechend Formel 2.6 berechnet wer-
den. Im Vergleich zur frilheren Ausstattung der FafmeBan-

lage kann das Zeitfenster /\t entsprechend der Ansprech-
wahrscheinlichkeit korrigiert werden.

Multiplettstruktur

Das LCA-Mefsystem erlaubt die Datenanalyse entsprechend
der TCA-Methode /4, 5/. Die Anpassung des Zeitfensters,
wie sie bei der Koinzidenzbestimmung beschrieben wird,

kann auch in diesem Fall verwendet werden.

Ortsabhéngige Multiplettstruktur

Werden sogenannte Hot Spots im Abfallgebinde entdeckt,
so werden zur Multiplettstrukturbestimmung nur die MeB-

kreise zur Auswertung herangezogen, deren Detektoren in
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unmittelbarer Ndhe der Hot Spots sind. Diese Datenanaly-
se zur Elementbestimmung wurde bisher bei der Realisie-

rung der TCA-Methode nicht vorgenommen.
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3. Eichmessung

Um den MeBdaten die entsprechenden Neutronenquellstdrken im
FaB zuzuordnen, wurden Kalibriermessungen durchgefiihrt. Hier-
zu wurden Fdsser mit unterschiedlichen Polydthylenfiillungen
pridpariert und ein mit Beton gefiilltes FafB verwendet. Die
Neutronenquelle wurde an verschiedenen Positionen 1im Fapf
befestigt.

Zur Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit wurden iiber
ldngere Zeiten Untergrundmessungen und Messungen mit Proben
durchgefiihrt.

Um Erfahrungen fiir den automatischen MeBbetrieb zu sammeln,
wurden iliber 100 Fisser vermessen, die einen Hinweis auf Pu
und/oder a-Aktivitdt auf dem Begleitschein enthielten.

3.1 Kalibriermessungen

Zur Kalibrierung der FafBmefanlage wurde eine Pqu-Probe ver-
wendet (Tab. la). Da diese Quelle nicht jederzeit zur Verfii-
gung stand, wurden die Messungen mit einer Cf-252-Quelle
erganzt (Tab. 1lb). A

Abb. 1 gibt einen {iberblick iiber die Anordnung der Komponen-
ten der FapmeBanlage. Die geometrischen Daten der Mefpositio-
nen konnen aus Abb. 2 entnommen werden.

Die Anderung der Zihlrate in Abhdngigkeit von der axialen
Quellenposition zeigt Abb. 3. Das Ergebnis der Messungen mit
leerem FaB (Abb. 3a) zeigt, daB entsprechend der Anordnung
der Detektoren (Abb. 1) das Maximum der Z&hlrate in halber
FaBhthe liegen muB. Die leicht asymmetrische Form ist durch
den grdferen Abstand Faf zum Deckel im Vergleich zum Abstand
Faf zur Bodenplatte gegeben. Der drastische Abfall der Z&hl-
rate, wenn die Quelle zur obersten Position gefiihrt wird,

wird durch die Neutronenleckage aufgrund der Poly&dthylen
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(PE)-Aussparung unterhalb des Deckels verursacht. Diese Aus-
sparung dient als Platz fiir die MePelektronik.

Wird die Quelle im FaBzentrum von der untersten Position zur
Fafmitte hin bewegt, so ist zunichst eine Zihlratenabnahme
zu beobachten. Sie wird durch die wachsende Entfernung der
Quelle zu den Detektoren in der Bodenplatte verursacht. Mit
zunehmender Hohe der Quelle im Faf erhdht sich die Z&dhlrate
von den Ringdetektoren aufgrund der giinstigeren geometri-
schen Lage der Quelle zu den Detektoren im Ring. Dieser Ef-
fekt ist nach - 10 cm dominant. Im oberen Bereich ist diese
lokale Z&hlratenerhdhung nicht zu beobachten, da dort die
Neutronenleckage iiberwiegt. Auch nimmt die lokale Erhdhung
der Z&hlrate in Bodennihe mit 2zunehmendem Radius ab, da
durch die glinstigere geometrische Lage der Quelle zu den
Ringdetektoren die Zidhlrate mit wachsendem Abstand Quelle -
Bodenplatte stadrker ansteigt.

Mit zunehmender Beladung des Fasses wird der lokale Effekt
in der Nahe der Bodenplatte stérker ausgepragt (Abb. 3b und
3c). Denn neben der Vergroferung des Abstandes der Quelle zu
den Detektoren in der Bodenplatte kommt noch der Neutronen-
verlust im Matrixmaterial hinzu. Fiir das BetonfaB ist dieser
Absorptionseffekt so stark ausgeprdgt, daB keine Z&hlratener-
hdhung zur Fapmitte hin mehr 2zu beobachten ist, wenn die
Quelle im FaBzentrum axial bewegt wird. Die axiale Z&dhlraten-
dnderung am Fafrand bleibt im Vergleich zum PE-gefiillten Faf
‘fast unverdndert, wenn nur die Detektoren in unmittelbarer
Quellennihe betrachtet werden. Die Absorptionserhdhung mit

zunehmender Beladung verkleinert die Z&hlrate insgesamt.

Zur Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit fiir eine homo-
gen verteilte Probe im Faf, wurden zunichst die axialen Z&hl-
ratenverteilungen durch ein Polynom interpoliert. Hierbei
wurden die Endpositionen nicht beriicksichtigt. Aus der axial
gemittelten Z#hlrate, einschliefBlich der Endpositionen, wur-
de die Ansprechwahrscheinlichkeit fiir die einzelnen radialen

Positionen berechnet. Diese Werte wurden ebenfalls mit einem
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Polynom interpoliert und daraus die volumengemittelte An-
sprechwahrscheinlichkeit berechnet. Typische Werte sind in
Tabelle 2 angegeben.

Abb. 4 zeigt die Anderung der axial gemittelten Zihlrate in
Abh#ngigkeit der radialen ZAnderung der Probenposition. Die
grdften Anderungen liegen am Fafrand vor. In Fafmitte (r <
15 cm) ist die Ansprechwahrscheinlichkeit nahezu konstant.

Die Ergebnisse der Eichmessungen verdeutlichen insgesamt,
daf mit wachsender Beladung eine genaue Lokalisierung der
Probe immer wichtiger wird.

3.2 Nachweiswahrscheinlichkeit

Nach der Umriistung der FafmeBanlage wurden in der Zeit vom
April 1989 bis November 1990 Messungen durchgefiihrt. In die-

‘ser Zeit konnten keine Stdrungen festgestellt werden.

Der Untergrund der totalen Zahlrate (ZR, . ) ist fiir ein mit
PE gefiilltes Faf stets < 300 €/10 min. Fiir Messungen in kur-
zen Zeitabsténden (= 1 Tag) entspricht die Streuung der Da-
ten der Z&ahlstatistik = (ZRtot)l/2
mehrere Tage kénnen Driften bis zu 20 % festgestellt werden.
Der Untergrund fiir die Koinzidenzrate (ZR,) betrégt < 6 €/10
min. Er stammt vornehmlich von Spallationsneutronen. Da die-
ser Prozef innerhalb der Z&hlstatistik nicht immer konstant

. In Messungen (iiber

ist, konnen wdhrend eines Tages auch spontan Werte bis zu 18
©/10 min. auftreten. Solche plétzlichen Uberhdhungen der
Koinzidenzrate kdnnen aber mit dem Mefsystem der Fafmefanla-
ge erkannt werden. Diese Messungen werden nicht in die Aus-

wertung einbezogen.

Fiir Fdsser, die mit Beton gefiillt sind, erhdht sich die Un-
tergrundzahlrate :

c . c .
ZR. ¢ < 450 /10 min und ZR, < 25 ~/10 min.
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Die erzielbaren Nachweisgrenzen sind in Tabelle 3 zusammenge-
fagt.

3.3 " Automatischer Mefbetrieb

Die Messungen mit préparierten Fdssern und Abfallfdssern
zeigen, daf ein automatischer MefBbetrieb mdglich ist.
Schwierigkeiten traten in den Fdllen auf, in denen die auf
dem Begleitschein eingetragene Isotopenzusammensetzung nicht
plausibel erklidrt werden konnte. In diesen Fdllen miifte eine
spezielle Uberpriifung des FaBinhaltes vorgenommen werden.
Fasser mit signifikantem Aktivitdtsinhalt (> 108 Bg) =zeigen
eine inhomogene Verteilung der Aktivitat im Faf. Oft sind

hier "hot spots" zu erkennen.
Die Resultate fithren zu folgenden SchluBfolgerungen:

1. Bei vielen Fdssern wird eine zu hohe a-Aktivitdt angege-
ben, und
2. In einigen F&dllen ist aber auch die Aktivitadtsangabe zu

niedrig. -

Diese Ergebnisse zeigen, daB es oft sehr schwierig ist, die
Aktivitdt genau anzugeben. Daher sollte zur besseren Aktivi-
tdtsangabe eine Messung der oa-Aktivitdt vorgenommen wer-
den, insbesondere kann dadurch sichgrgestellt werden, dapP
JGrenZwerte, z.B. fiir eine Verbrennungsanlage, besser einzu-

halten sind.
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4, Bestimmung der Probenlage und der Probenverteilung
im Abfallfaf

Fiir die Bestimmung der Neutronenquellst&rken aus der totalen
Zdhlrate und/oder der Koinzidenzrate ist die Kenntnis der
Ansprechwahrscheinlichkeit der MeBanordnung notwendig. Diese
GroBe ist sowohl von der Matrixzusammensetzung als auch von
der Probenlage im Faf3 abh&ngig (s. Abschnitt 3). |

Die Matrixzusammensetzung kann aus den Begleitpapieren zum
AbfallfaB entnommen und so eine Abschitzung der mittleren

Ansprechwahrscheinlichkeit vorgenommen werden.

Wie die Ergebnisse in Abschnitt 3 zeigen, wird eine drasti-
sche Anderung der Ansprechwahrscheinlichkeit durch Variation
der Probenlage hervorgerufen. Da bei realistischen Abfallge-
binden selten eine homogene Verteilung der Probe im Faff vor-

liegt, ist eine Bestimmung der Probenlage unumgénglich.

4.1 Auswertung der Einzelzdhlraten

Um aus dem MeBergebnis einer Fafmessung die Probenlage zu
bestimmen, werden im Sinne einer Neutronenautoradiographie
die Unterschiede der Detektorsignale analysiert. Durch den
Vergleich der Zdhlratenprofile mit denen der Kalibriermessun-

gen kann auf die Probenlage zurilickgeschlossen werden.

Bel den Kalibriermessungen wurde eine Cf-Quelle an verschie-
denen Positionen im Faf montiert und die unterschiedlichen
Z8hlratenprofile untersucht.

Fiir die Quelle im FaBzentrum (r = 0 cm, h = H/2, H = Fafho-
- he) und bei einer homogenen Matrixverteilung im FaB (z.B.
leeres FaB) erhdlt man eine konstante Z&hlratenverteilung
(ZRR) fir die Detektoren im Ring. (Die Schwellenwerte der
Diskriminatoren wurden so gesetzt, daf die Ansprechwahr-

scheinlichkeit jedes MefBkreises zu den Detektoren in Ring-
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position gleich grof 1ist.) Die Summe der Z&hlraten zu den
Detektoren im Deckel (ZRp) ist gleich der Summe der Z&ihlra-
ten zu den Detektoren in der Bodenplatte (ZRg) « (Die Schwel-
lenwerte der Diskriminatoren wurden so gewdhlt, daf diese

Symmetrie fiir diesen Fall gegeben ist.)

Wird die Quelle im FaBzentrum von der Bodenplatte in Rich-
tung Deckel bewegt, so bleibt die Z&hlratenverteilung ZRR
konstant. Die Zahlrate ZRy nimmt ab und die Zdhlrate ZRy
nimmt zu. Abb. 5 zeigt das Verhdltnis V,, = ZRj/ZRy. Mit
zunehmender radialer Versetzung der Quelle prédgt sich eine

Zdhlratenerh8hung in der Ringverteilung aus (Abb. 6).

Fiir die Bestimmung der Probenlage werden als charakteristi-
sche Grofen die Verhdltnisse Vg = ZRD/ZRB zur Bestimmung
ﬁax/Zlen zur Bestimmung der

der axialen Lage und Vg = ZR R

radialen Lage gewdhlt.

Die Anderung von V Abb. 7) kann in erster N&herung

(s
durch eine Exponenggalfunktion beschrieben werden. Selbst
bei geringer Beladung (Abb. 7a) ist eine axiale Positionsbe-
stimmung -auch bei schlechter Z&dhlstatistik gut mdglich (4
$/cm fiir das leere FaB). Geringfiigige Abweichungen sind fiir
die axialen Endpositionen zu sehen, insbesondere wenn die
Quelle am FaBrand axial bewegt wird. Fiir die Lokalisierung
der Probe in diesem Bereich mufB der Zdhlratenunterschied der
Einzelzdhlraten zu den Detektoren im Deckel bzw. in der Bo-
’denplatte hinzugezogen werden. Unter Vernachlassigung dieses
Effektes kann VDB(
gilt auch bei hdherer Beladung (Abb. 7b und 7c¢). Der maxima-

r) = const. gesetzt werden. Diese N&herung

le Fehler im Randbereich betrdgt bei dieser Annahme *+ 5 cm.

Das Verh&dltnis Vg flr verschiedene Probenpositionen zeigt
Abb. 8. Fiir Beladungen bis zu 58 kg Polyithylen kann in er-
ster N&herung VR(h) = const. angenommen werden. Die radiale
Abhdngigkeit des axial gemittelten Verhdltnisses Vi zeigt

einen exponentiellen Verlauf (Abb. 9).
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Auf den ersten Blick ist diese einfache Betrachtungsweise
auf das BetonfaB nicht iibertragbar (Abb. 8c). Betrachtet man
aber zu jeder axialen H8henposition die radiale Anderung von
Vgr SO erhdlt man wieder einen exponentiellen Verlauf (Abb.
10). Daher kann zur Bestimmung der radialen Position der
Probe die einfache Betrachtungsweise wieder angewandt wer-
den, wenn der Bestimmung der radialen Positionierung die

Bestimmung der axialen Positionierung vorangestellt wird.

Diese Untersuchungen zeigen, daB die Positionierung einer

Punktprobe auf + 5 cm genau festgelegt werden kann.

Bei Messungen an realen Abfallfissern miissen auch verschiede-
ne Probenverteilungen unterstellt werden, z.B. Uberlagerung
von verschiedenen Punktproben (Hot Spots), homogene Vertei-

lung, ringfdrmige Verteilungen.

Verschieden positionierte Hot Spots sind in Form von Nebenma-
‘xima in der Z&hlratenverteilung zu den Detektoren im Ring zu
erkennen. Fiir Radien r > 20 cm sind die Maxima so stark aus-
gepragt, daf der Bezugswert des Nebenminimums zur Bestimmung
der radialen Lage herangezogen werden kann.

Fiir symmetrische Verteilungen muf die Bestimmung der radia-
len Lage mit der LCA-Methode durchgefiihrt werden.

4.2 Auswertun der Ortskorrelation fiir oinzidente

Ereignisse

Die Bestimmung der Probenlage und/oder Probenverteilung mit
dem Auswertealgorithmus versagt, wenn eine symmetrische Ver-
teilung unterstellt werden muBS. In diesem Falle zeigen die
Zdhlratenverteilungen zu den Detektoren im Ring und das Ver-
hdltnis der Z&hlraten zu den Detektoren im Deckel zu denen
in der Bodenplatte keine Unterschiede.
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Um diese Verteilungen unterscheiden zu kdnnen, wurden mit
dem neuen Meflsystem (LCA) folgende Versuche durchgefiihrt:

Ein Cf-Quelle wurde radial an verschiedene Positionen im Faf
montiert und das FaB gedreht. Abb. lla - llc zeigen fiir die
3 ausgewdhlten FafBfiillungen die H&ufigkeitsverteilungen der
gemessenen Winkel zwischen zwei Detektoren im Ring, bezogen
auf das Fafzentrum, die zu einer Koinzidenz beigetragen ha-
ben.

Wenn sich die Quelle im FaBzentrum befindet (r = 0 cm, h =
H/2, H = Faphdhe) ist die Wahrscheinlichkeit eines Koinzi-
denzereignisses unabhdngiqg von der Wahl der Detektorzuord-
nung. Mit radialer Verschiebung der Quelle zum FaBrand hin,
werden benachbarte Detektoren immer mehr bevorzugt. Dieser

Effekt verstdrkt sich mit wachsender Beladung des Fasses

/6/.

Eine Zusammenfassung der Ergebnisse wird in Tabelle 4 wund
Abb. 12 angegeben. Selbst bei niedriger Beladung ist  eine
Unterscheidung zwischen einer homogen verteilten Probe und
einer Probe im FaBzentrum auch bei niedriger Z&hlrate signi-
fikant gegeben. Mit wachsender Beladung wird die Erhdhung
wesentlich verstdrkt (Faktor 2: leeres FafB, Faktor 5: Beton-

fapB).

Die Genauigkeit in der Bestimmung der radialen Probenlage
‘erh8ht sich zum FafBrand hin. Diese radiale Abhdngigkeit ist
flir die Anwendung dieser Methode besonders vorteilhaft, da

sich die Ansprechwahrscheinlichkeit entsprechend &ndert (s.
Abb. 4). '

Entsprechend der radialen Lage der Probe kann auch die axia-
le Lage der Probe bestimmt werden, wenn die Detektoren im
Deckel bzw. Boden betrachtet werden. Die Auswertung der Koin-

zidenzraten in diesem Fall ist deshalb so wichtig, da
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1. die Auswertung von dem Verhdltnis der Zahlraten zu den
Detektoren im Deckel zu denjenigen im Boden in diesem
Bereich recht ungenau ist (s. Abb. 7), selbst wenn eine

punktfdrmige Probe unterstellt wird, und

2. eine drastische Anderung der Z&hlrate bei einer axialen

Probenverschiebung entsteht (s. Abb. 3).

Die Genauigkeit nimmt mit wachsendem Abstand Quelle - Detek-
tor entsprechend der radialen Positionsbestimmung ab. Sie
ist aber ausreichend, um den Bereich der stédrksten Ansprech-

wahrscheinlichkeitsédnderung zu erfassen.

Eine direkte Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit ist
durch die Einbeziehung der totalen Z&hlraten der Einzelkana-
le mdglich. Voraussetzung ist, daB eine punktfdrmige Probe
sich im AbfallfaB befindet, die auBerhalb des Fafzentrums
positioniert ist. Hierbei wird der Ansprechwahrscheinlich-
keitskoeffizient so lange variiert bis die Radienwerte iiber-
einstimmen. Zum Test dieses Verfahrens miiften Messungen an
realistischen Abfallfdssern vorgenommen und einem Vergleich

/ mit der "add-a-gram"-Methode unterzogen werden.

4.3 Multiplettstruktur

Zur Bestimmung der Multiplettstruktur wurden die Ergebnisse,

die mit dem LCA-Mefsystem registriert wurden, =zeitlich
geordnet, zu einem Impulsstrom zusammengefafBt und die Koin-
zidenzen bestimmt (Fensterbreite 120 us).

Tabelle 5 zeigt die ermittelten Werte fiir die Cf-252-Quelle
im FaBzentrum fiir verschiedene Matrixfiillungen. Die hd&heren
Ordnungen tragen mit abnehmender Ansprechwahrscheinlichkeit

€ immer weniger bei (Abb. 13). In erster Ndherung gilt

P o(e) = 3 _(f) € (1-e)" " P (100 %) (4.1)
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In Abbildung 14 ist das Verhdltnis Vpp der Beitrdge der Tri-
pletts und der Dubletts in Abhingigkeit der Ansprechwahr-
scheinlichkeit € dargestellt. Dieser funktionale Zusammen-
hang wird bei den TCA-Methoden verwendet, um die Ansprech-
wahrscheinlichkeit zu bestimmen.

In erster Ndherung zeigt das Ergebnis, daf die Ansprechwahr-
scheinlichkeit ohne Kenntnis der Matrix und der Probenlage
aus dem Verhdltnis zu bestimmen ist. Um diese Verallgemeiné—
rung vornehmen zu kdnnen, sind noch weitere Experimente mit
besserer Statistik an verschieden prédparierten Fdssern not-
wendig. Abweichungen sind bei Féssern mit einem hohen Anteil
an Absorptionsmaterial zu erwarten. In diesen Fdllen miiSte
sich auch eine grdfere Anderung der Verweilzeit der Neutro-
nen ergeben. Dieser Effekt kann mit dem LCA-System ebenfalls
erfaft werden. Fiir die Auswertung miiBte noch eine zus&tzli-
che Korrelation der Verweilzeit und des Verhdltnisses V

TD
beriicksichtigt werden.

In Tabelle 6 sind die Ergebnisse zweier Fafmessungen aufge-
fiilhrt. Das 1. Faf enthielt vornehmlich Plutonium, wohingegen
das 2. Faf einen grdBeren Am-241-Anteil enthielt. Die Matrix
sollte keinen unterschiedlichen Einfluf haben.

Da Am-241 kein Spontanspalter ist, sollte in 1. N&herung das
Verhdltnis Vb dieser beiden Messungen gleich sein. Bedingt
durch den Anteil der zuf&dlligen Koinzidenzen, erhdlt man

‘aber einen grdBeren Wert von Vop

Nach Korrektur auf die zufdlligen Koinzidenzen ist dieses
Verhdltnis innerhalb des Meffehlers gleich (Tabelle 6).
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5. Zusammenfassung

Die Kalibriermessungen zeigen Ansprechwahrscheinlichkeitsén-
derungen bis zu 40 % fiir eine homogen verteilte Probe im mit
Beton gefiillten FaB im Vergleich zu einem leeren FafB. Insbe-
sondere ist die Ansprechwahrscheinlichkeit von der Lage der
Probe im FaB abhingig. Es konnen Unterschiede bis zu einem
Faktor 7 auftreten.

Die Ergebnisse der Kalibriermessungen verdeutlichen, daf
eine genaue Bestimmung der Probenlage notwendig ist. Hierzu
wurden zundchst die totalen Z&hlraten der Einzelkandle im
Sinne einer Neutronenautoradiographie ausgewertet. Im Ver-
gleich zu den Messungen mit geringerer Beladung kann die
axiale und radiale Lage der Probe fiir Fédsser mit hdherer

Beladung nicht mehr unabhingig voneinander bestimmt werden.

Mit dem neuen MefBsystem konnten signifikante Unterschiede
-zwischen symmetrisch angeordneten Probenverteilungen festge-
stellt werden. Insbesondere erlaubt die Methode Unterschei-
dungen zwischen einer homogen verteilten Probe und einer
Probe im FaBzentrum (Unterschiedé in der Ansprechwahrschein-
lichkeit fiir konditionierten Abfall: Faktor 4). Mit dieser
Methode kann selbst bei einem Beton-Fafli eine punktfdrmige

Probe auf + 5 cm genau lokalisiert werden.

Da alle wichtigen Informationen mit dem neuen Mefsystem zur
Verfiigung stehen, kdnnen neben der Bestimmung der Ortskorre-

lationen noch folgende Auswertungen durchgefiihrt werden:

- Bestimmung der Korrelationszeit

- Bestimmung der Verweilzeit der thermischen Neutronen im
MefBsystem

- Koinzidenzmethode nach der Shiftregistermethode mit
variablem Zeitfenster

- TCA-Methode mit variablem Zeitfenster

- TCA~-Methode fiir ausgewdhlte Hot Spots.
(TCA = Time Correlation Analysis)
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Fiilr den Einsatz dieser Methoden widren noch weiterfiihrende
Untersuchungen notwendig. Auch miifte noch gepriift werden, ob
die Ortskorrelationsanalyse im Zusammenspiel mit der aktiven
Messung eingesetzt werden kann.

Die Messungen an realen Abfallgebinden zeigen, daB es oft
sehr schwierig ist, die Aktivit&dt im AbfallfaB genau anzuge-
ben. Daher werden hdufig zu konservative Werte auf dem Be-
gleitschein notiert. Da eine Unterschitzung in Ausnahmef&l-
len auch vorkommen kann, ist eine Messung der o-Aktivitat
notwendig, um Grenzwerte, z.B. fiir eine Verbrennungsanlage,
besser einhalten zu k&nnen.
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Tabelle la: Pqu—Probe

Daten vom 24.01.1980, TU Karlsruhe

Gewicht Pu-gesamt 15,106 g

Isotopenanteile Pu-238 0,09 %
Pu-239 85,30 %
Pu-240 12,90 %
Pu-241 1,40 %
Am-241/Pu 0,27 %

'Tabelle 1bs Cf-252~Probe

Gewicht: 1l yg am 31.12.1968
Quellenstarke 01.11.1980

_ and
dgp = 9,45 x 10° n/sec

Tabelle 2: Ansprechwahrscheinlichkeiten € (%)

Minirmm Maximum Mittelwert
FaBinhalt | total | koinz.| total | koinz. | total | koinz.

leer 13,9 14,3 20,3 20,6 18,1 18,4
PE 57,5 kg| 7,6 7,3 18,0 17,8 13,6 13,2

Beton 2,0 2,0 | 14,2 | 14,3 10,8 | 11,0
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Tabelle 3: Nachweisgrenze fiir Plutonium
(Pu-240 &qu. in mg)

im FaBzentrum am Fafrand fiir hamogene
Verteilung

FaBinhalt | total | koinz.| total | koinz. | total | koinz.
leer 1,2 1,0 0,9 0,6 1,0 0,7
PE 57,5 kg| 2,0 3,5 1,0 0,7 1,5 1,5
Beton 35 500 3,0 10 4,0 15

Tabelle 4: Verhiltnis der maximalen Koinzidenzrate filir zwei
Detektoren untschiedlicher Entfernungen, bezogen

auf das FaBzentrum, zur mittleren Koinzidenzrate

r leeres PE 57,5 kg Beton-
Faf3 fafs

(cm)

0 1,0 1,0 1,0

8,7 1,1 1,4 2,2
17,3 1,5 2,0 3,3
26,0 2,1 3,0 4,9
30,0 * 2,4 3,7 5,8
volumen- 2,0 2,6 4,3
gemittelt

* extrapolierter Wert
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Tabelle 5: Beitrdge der Multiplettordnung N fiir Cf-Quelle

in FafBmitte fiir verschiedene Matrixfiillungen

A) ohne Korrektur auf Zufallskoinzidenzen

N | IeerfaB | BetonfaB | PE 20 kg | PE 57,5 kg
€ =18,6% € =2,0 3| € = 17,7%| € = 10,2 %

20,82 0,96 0,82 0,89

310,15 0,04 0,14 0,10

4 | 0,024 — 0,025 0,01

5 | 0,004 — 0,004 0,005

6 | 0,0005 — — —_—

B) mit Korrektur auf Zufallskoinzidenzen

210,75 0,95 0,76 0,84

310,21 0,05 0,21 0,14

41 0,038 - 0,033 0,025

5 0,005 e 0,005 0,005

6 | 0,0005 — 0,0005 —




- 28 -

Tabelle 6: Beitridge der Multiplettordnung N flir Messungen

mit Pu- und Am-kontaminierten FaBinhalten

ohne Korrektur mit Korrektur
auf Zufallskoinzi- auf Zufallskoinzi-
denzen denzen

N A B A B
0,93 0,95 0,86 0,88
0,067 0,049 0,13 0,11
0,004 0,002 0,008 0,009
0,0005 e 0,0005 ———

FaB A enthielt fast reines Pu
FaB B enthielt einen grdBeren Am-Anteil
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Abb. 5

Verhaeltnisse V(DB) der Zaehl—
raten der Detektoren im Deckel
zu den Detektoren im Boden
fuer unterschiedliche axiale
Quellenpositionen. (PE=0 kg)
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Abb, 8a

Verhaeltnis V(R) der
maximalen zur minimalen
Zoehlrate der Detektoren
im Ring.
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Verhaeltnis V(R) der
maximalen zur minimalen
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im Ring.
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Abb. 10
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Abb. 11b

Prozentualer Anteil der
Koinzidenzraten fuer zwei
Detektoren unterschiedlicher
Entfernung voneinander.
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Betonfass

Abb. 12

Verhaeltnisse der maximalen
zu den mittleren Koinzidenz—
raten fuer zwel Detektoren
unterschiedlicher Entfernun—
gen voneinander, bezogen auf
das Fasszentrum.
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T/D

0.00

Cf~Quelle in halber
Fasshoehe positioniert.

x = Fasszentrum
a:r=173.4 mm
0 :r=260 mm

— -

Abb. 14

Verhaeltnis Triplett zu Dublett (T/D) als
Funktion der Ansprechwahrscheinlichkeit (€)
fuer unterschiedliche Fassinhalte.' (Leerfass,
Betonfass, PE = 20 kg, 57.5 kg)
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