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Annual Report of the Nuclear Safeguards Project 1977

sSummary

The present report describes the major activities carried out
in 1977 in the framework of the Nuclear Safeguards Project by
the institutes of the Kernforschungszentrum Karlsruhe,
Kernforschungsanlage Jiilich, the European Institute of Trans-

uranium Elements and some industrial firms.

Zusammenfassung

Der vorliegende Bericht beschreibt die Arbeiten am Projekt
SpaltstofffluBkontrolle, die von den an diesem Projekt be-
teiligten Instituten des Kernforschungszentrums Karlsruhe,

der Kernforschungsanlage Jllich, dem Europdischen Institut fiir
Transurane und einigen Industriefirmen im wesentlichen im Jahre

1977 durchgefiihrt wurden.
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Einfﬁhrung

D. Gupta

Im Jahresbericht 1976 des Projektes SpaltstofffluBkontrolle
(KFK 2465) wurden die verschiedenen Arbeitsbereiche des
Projektes unter Berilicksichtigung der gednderten Situation
zur internationalen Kernmaterialiiberwachung umrissen und
ein Uberblick iiber die Arbeiten filir das Jahr 1977 gegeben.
Die 1977 durchgefihrten Arbeiten entsprechen weitgehend

dieser Vorausschau.

Die Beitrdge in diesem Bericht sind, im Gegensatz zu friiheren
Berichten, entsprechend den Forschungsvorhaben und Zielverein-

barungen zusammengefaft, um eine leichte Zuordnung zu ermdglichen.

Kapitel 1 enthdlt alle Themen zu Forschungsvorhaben "Entwicklung
von Konzepten und Systemen zur Kernmaterialiiberwachung" (Vorhaben
07.01.02). Die Arbeiten zur Bestandsaufnahme der {liberwachungs-
relevanten MeBmdglichkeiten, Containment- und Surveillance-
mapBnahmen, sowie anderer Uberwachungstdtigkeiten in bestehenden
kerntechnischen Einrichtungen der Bundesrepublik Deutschland
wurden aufgenommen. Bis Ende 1978 werden die Ergebnisse dieser
Bestandsaufnahme in Form eines Berichtes vorliegen.

Die Untersuchungen zu Uberwachungskonzepten fiir eine geplante
neue Fabrikationsanlage fiir hochangereichertes Uran (NUKEM)

sowie fir das Kernforschungszentrum Karlsruhe sind weitgehend
abgeschlossen. Entsprechende Untersuchungen fiir eine Uran-
Anreicherungsanlage nach dem Trenndiisen-Verfahren werden voraus-
sichtlich noch einige Jahre dauern. Diese Arbeiten werden in
enger Zusammenarbeit mit den verantwortlichen Industriepartnern

sowie Vertretern aus Brasilien durchgefiihrt.

Die systemanalytischen Arbeiten haben einige interessante und

wertvolle Ergebnisse geliefert. So konnte z.B. gezeigt werden,



daB die Zusammenfassung von verschiedenen Bereichen einer
kerntechnischen Anlage zu einer Materialbilanzzone 2zu einer
grdBeren Entdeckungswahrscheinlichkeit fiir die Abzweigung von

Kernmaterial fiilhrt als die Aufteilung in mehrere Zonen.

Die Arbeiten zur Entwicklung eines rechnergestiitzten tUber-
wachungssystems fiir Kernmaterialien im Kernforschungszentrum
Karlsruhe (Kapitel 1.4) und in der Kernforschungsanlage Jilich
(Kapitel 2.4) zeigen nennenswerte Fortschritte. Die Untersuchun-
gen beziliglich des Kernmaterialflusses und -bestandes im Zusammen-
hang mit dem DV-System sind abgeschlossen; die eigentliche

Systemanalyse wird 1978 vorgenommen.

Kapitel 2 faBt die Arbeiten zu Forschungsvorhaben "Implementie-
rung von Uberwachungssystemen" (Vorhaben 07.01.03) zusammen.
Die Unterstlitzungsarbeiten bei der Einfiihrung der IAEA/EURATOM-
Kontrolle in den Anlagen ALKEM, KFA, KfK, NUKEM und WAK wurden
fortgefiihrt. Erwdhnenswert in diesem Zusammenhang ist die Unter-
suchung zur erreichbaren Bilanzierungsgenauigkeit in der Firma
ALKEM. Die Unsicherheit liegt bei ca. 0,5 % des Durchsatzes,
Wobei der weitaus groBte Anteil aus der Ungenauigkeit der
Abfallbestimmung herrithrt. Die Arbeiten 2zur Versiegelung von
LWR-Brennelementen sowie zur Kameraiiberwachung wurden in das
IAEA-Unterstiitzungsprogramm der Bundesrepublik Deutschland

aufgenommen.

Die Arbeiten im Bereich der Implementierung von MeBsystemen
wurden intensiv fortgefiihrt. Die automatische Probenahme-Ein-
richtung fiir die ROntgenfluoreszenzanlage in der WAK wurde ein-
gebaut und das Steuerungs- und Auswertesystem fiir die gesamte
R6ntgenfluoreszenz-Anlage spezifiziert. Die zeitweise ungeklérte
Finanzsituation bei diesem Teilprojekt hat zu einer, Zeitverzo6-
gerung geflihrt. Die Arbeiten filir die Eichstandards filir die

U 235-Untersuchungen im Rahmen der ESARDA-T&tigkeiten wurden

abgeschlossen.




Fiir die Implementierung des Uberwachungssystems in einem
Kugelhaufenreaktor sind die Untersuchungen zu den Bilanzie-
rungs— und Verifikationsmodalitdten weitgehend abgeschlossen.
Die Arbeiten zu Containment- und Surveillance-MaBnahmen sind

weiterzufihren.

In Kapitel 3 sind alle Arbeiten zum Forschungsvorhaben "Ent-
wicklung und Erprobung von Verfahren und Komponenten in Zusam-
menhang mit der Kernmaterialiiberwachung" (Vorhaben 07.01.04)

beschrieben.

Im Zusammenhang mit diesen Arbeitsthemen sind insbesondere die
chemischen Service-Analysen hervorzuheben. Im Berichtszeitraum
wurden {iber 300 komplizierte chemische Analysen durchgefiihrt;
sie dienten teilweise der Entwicklung neuer chemischer bzw.
zerstdrungsfreier MeBverfahren bzw. standen im Zusammenhang
mit der Teilnahme an verschiedenen Interlaboratoriumstests.
Erwdhnenswert ist die Entwicklung neuer MeBverfahren fiir die
Pu-Bestimmung im festen Abfall.

Die vorbereitenden Arbeiten zum Interlaboratoriumstest IDA-78
sind abgeschlossen. Bis jetzt haben sich ca. 34 Laboratorien
aus 13 Ldndern zur Teilnahme an diesem Test bereit erklért.

International gewinnen die Vergleichstest zunehmend an Bedeutung.

Die Entwicklung des on-line-Datenverarbeitungsverfahrens fir
die automatische Isotopenverdiinnungsanalyse ist abgeschlossen.
Einige erfolgversprechende Arbeiten mit y-spektrometrischen
MeBmethoden, z.B. flir die Pu-Isotopenanalyse, Bestimmung der

Konzentration von Pu in L&sungen usw., wurden intensiviert.

Im Bereich der internationalen Zusammenarbeit wurden die
Projektarbeiten verstdrkt. Die Bundesrepublik Deutschland
beabsichtigt, in einem Unterstlitzungsprogramm die einzelnen
Arbeitsprogramme mit der IAEA zusammenzufassen. Die Zusammen-

stellung der erforderlichen Unterlagen iiber Arbeitsthemen,



Finanzmittel und Personalaufwendungen wurde zum gr&ften Teil
im Rahmen der Projektarbeiten durchgefiihrt. Im Laufe des
Jahres 1978 wird das Programm offiziell der IAEA angeboten.

Im Bereich der SAGSI-Arbeiten (Standing Advisory Group on
Safeguards Implementation der IAEA) wurden vom Projekt mehrere
Arbeitsunterlagen erstellt. Das Projekt lieferte auBerdem
einige wissenschaftliche Beitrdge fiirxr verschiedene internatio-

nale Symposien zur Kernmaterialiiberwachung.
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1. Entwicklung von Konzepten und Systemen zur Kernmaterial—

(Vorhaben 07.01.02)

1.1 gperwachuggskonzepte fiir typische kerntechnische Anlagen

1.1.1 Einleitung
F. VoB

Der Schwerpunkt der F+E.-Tdtigkeiten im KfK lag 1977 bei den Uberlegungen
fiir ein Konzept zur Bilanzierung von Kernmaterial und zur Datenverifikation
im KfK. Die gemeinsam mit der Fa. NUKEM durchgefiihrten Arbeiten zur Aus-
legung und Planung einer iiberwachungs— und sicherheitstechnisch optimierten
Fabrikationsanlage fiir hochangereichertes Uran wurden zu Ende gefiihrt. In
der Projektdefinitionsphase fiir das Uberwachungskonzept einer Trenndiisenan-
lage waren verschiedene Probleme identifiziert worden. Die experimentelle
Untersuchung einiger dieser Fragen wurde eingeleitet. Nach AbschluB der ur-
spriinglich geplanten Arbeiten fiir eine Gas-Ultra-Zentrifugenanlage in 1976
ergab sich im vergangenen Jahr die Notwendigkeit zu weiteren Untersuchungen.
Angesichts der verstirkten internationalen Diskussion iiber die Uberwachungs-
miglichkeiten eines Brennstoffzyklus und vor dem Hintergrund der zur Zeit
diskutierten verschidrften Ziele der internationalen Uberwachung wurde mit
einer Bestandsaufnahme der SpFK in der Bundesrepublik begonnen. Bedingt durch
die Neuorganisation auf seiten der Industriepartner konnten die geplanten

Arbeiten fiir das nukleare Entsorgungszentrum noch nicht durchgefiihrt werden.

1.1.2 Bestandsaufnahme zur SpaltstofffluBkontrolle in bestehenden

kerntechnischen Anlagen der Bundesrepublik

F. VoR

Verschiedene Ursachen haben auf internationaler und nationaler Ebene zu einer
intensiven Diskussion iiber die Uberwachbarkeit von Kernmaterialien und An-
lagen gefiihrt:

Aktueller AnlaB war in der Bundesrepublik der geplante Bau eines Entsor-
gungszentrums in Gorleben. Auf internationaler Ebene wurde die Diskussion

durch die geédnderte Nuklearpolitik der USA ausgel®st, was u.a. zur Folge



hatte, daB die quantifizierbaren Uberwachungsziele der IAEA mit der Ab-
sicht, sie zu verschidrfen, neu iiberdacht wurden und noch werden. Parallel
dazu begannen die Diskussionen iiber alternative Brennstoffzyklen, die jetzt
im Rahmen von INFCE ("International Nuclear Feul Cycle Evaluation'") durch-

gefiihrt werden.

In dieser Situation ging vom BMFT die Anregung aus, den Stand der Spalt-
stofffluBkontrolle fiir kerntechnische Anlagen in der Bundesrepublik zu-
sammengefaBt in einem Bericht darzustellen. Die Arbeiten hierzu wurden

im Herbst 1977 aufgenommen. Der Schwerpunkt lag dabei auf Anlagen des
offenen Teils des Bremnstoffkreislaufs. Unter Verwendung von Literatur-
angaben wurde zunichst damit begonnen, fiir typische existierende kern-
technische Anlagen die Genauigkeit einer Materialbilanz abzuschitzen

und die Ergebnisse mit den gegenwdrtigen IAEA-Zielen zu vergleichen.

Die bisher vorliegenden Resultate zeigen, daf diese Ziele in kleinen be-
stehenden Wiederaufarbeitungsanlagen, in Brennelementfabriken und Anrei-
cherungsanlagen (GUZ) erreichbar sind. Dies gilt auch fiir zukiinftige Trenn-
diisenanlagen. Weitere F+E-Arbeiten sind jedoch erforderlich, um festzustellen,
inwieweit die Uberwachungsziele in einer groRfen Wiederaufarbeitungsanlage

erreicht werden konnen.

Anhand der Ergebnisse sollen die Hauptschwierigkeiten bei der internatio-
nalen Uberwachung in exi#stierenden Anlagen dargestellt werden. Ausgehend
hiervon soll anschlieBend auf zu erwartende Probléme in zukiinftigen groBen
Anlagen, d.h. vor allem im Entsorgungséentrum, eingegangen werden, die
sich iiberwiegend aus dem hdheren Durchsatz ergeben. Dariiberhinaus ist aber
mit v6llig neuen Problemen zu rechnen, wenn die gegenwdrtig diskutierten
Entdeckungszeiten in der GrdRenordnung von | bis 2 Wochen fiir 8 kg Pu als

verbindliche Uberwachungsziele festgeschrieben werden sollten.
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1.1.3 Planung einer Neuanlage zur Verarbeitung von

hochangereichertem Uran

U. Bicking
Allgemein

Im Berichtszeitraum sind die Arbeiten zum NUKEM-II-Vertrag vertragsgemiB
abgeschlossen worden. Die Arbeiten umfaBften die Definition von safeguards-
relevanten Auslegungskriterien und die Auslegung und Planung einer iber-
wachungstechnisch optimierten Fabrikationsanlage. Die Ergebnisse aus diesen

Arbeiten sind in einem AbschluBbericht zusammengefaft.
Einfiihrung

In der neuen geplanten Fabrikationsanlage fiir hochangereichertes Uran soll
im wesentlichen die bisherige Fertigung von Brennelementen fiir dem MIR- und
den HTR-Bereich fortgesetzt werden. Weiterhin soll die neue Fabrikations-
anlage so ausgelegt werden, daB sie in bezug auf die Probleme der Kernmate-
rialiiberwachung, wie sie aus dem Atomsperrvertrag erwachsen, lberwachungs-—

freundlich wird.

Auf der Grundlage von Erfahrungen und erzielten Ergebnissen bei den Arbeiten
zum NUKEM-I-Vertrag wurden safeguardsrelevante Auslegungskriterien definiert,

die bei der Planung der Neuanlage Beriicksichtigung finden.

Im folgenden werden schwerpunktmiBig die wichtigsten erzielten Ergebnisse

dargestellt.

Definition von Auslegungskriterien

Auf der Grundlage der Kernmaterialiiberwachung und den Ergebnissen aus den

Arbeiten zur Implementierung der Uberwachungsmafnahmen in der bestehenden

Anlage sind unter den safeguardsrelevanten Gesichtspunkten

- Einteilung in Materialbilanzzonen
- Definition von SchliisselmeRpunkten

- Kontrolle und Verifikationsmdglichkeiten des
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Kernmaterialflusses

-~ Zugidnglichkeit zum Kernmaterial

die Auslegungskriterien fiir die Neuanlage niher spezifiziert worden.

Auslegungskriterien fiir die Fabrikationsanlage

Unter dem Gesichtspunkt der Aufnahme und Priifung des realen Bestandes

sind die Auslegungskriterien der Gesamtanlage, d.h. die Aufteilung der
Fertigungsbereiche mit den korrespondierenden Lagerbereichen zu definieren.
Fiir die Planung und Organisation von Inventurverfahren sowie die rationelle
Durchfiihrung der Inventuren ist daraus folgend ein transparenter Kernmaterial-
fluB und damit zusammenhingend die Zuginglichkeit zum Kernmaterial von Be-
deutung. Die Zugidnglichkeit zum Kernmaterial unter Safeguards—Gesichtspunk-
ten bedeutet die Verfiighbarkeit des Kernmaterials zu Messungen, Probenahme

und Identitdtspriifung durch die Uberwachungsbehdrde.

Aufteilung der Fertigungsbereiche

Die Aufteilung der Fertigungsbereiche sollte so erfolgen, daB eine klare
Trennung zwischen den darin zu bearbeitenden Kernmaterialien erkennbar und
eine einfache Einteilung in SchliisselmeBpunkte fiir die reale Bestandsauf-
nahme mdglich ist. Daraus folgt weiterhin, daB durch einfache technische
MaBnahmen seitens der Uberwachungsbehdrden (Containment- und Surveillance-
Mafnahmen) die Austauschbarkeit von Kernmaferial zwischen SchliisselmeRpunk-—

ten verhindert werden kann.

Transparenter KernmaterialflufB

Die Anordnung der Fertigungsbereiche, der kommunizierenden Lagerzonen
(Eingangslager, Zﬁischenlager, Ausgangslager), der Wege, auf denen Kern-
material transportiert wird, der MeBpunkte, an denen das Kernmaterial zur
Buchfiihrung erfaft wird, soll so erfolgen, daB der Weg vom Ausgangsprodukt
iiber Zwischenprodukte bis zum Endprodukt eindeutig und transparent erkenn-

bar wird.




Verfiigharkeit des Kernmaterials

Die Forderung der Uberwachungsbehdrden nach eigenen Messungen zur Bestimmung
des Kernmaterialinhaltes in gemeldeten Chargen und Vorfiihren des Kernmate-
rials unterteilt in Chargen zur Priifung des realen Bestandes stellt die

Frage nach der Verfiigbarkeit des Kernmaterials.

Grundsdtzliches zur Verarbeitung von Kernmaterial

Auf dem Weg zum spezifikationsgerechten Endprodukt durchlduft das Kern-
material die ProzeB- und Produktionseinrichtungen der entsprechenden Ferti-
gungsbereiche sowie die zugeordneten Lagerbereiche., Das Kernmaterial ist
dabei nur wdhrend chemischer Umsetzverfahren und Schmelzvorgidnge in ge-
schlossenen ProzeBeinrichtungen oder Verweilzeiten in Gliih- und Kalzinations-
6fen nicht zuginglich. In den iibrigen Produktionsbereichen und den Lagerbe-
reichen liegt das Kernmaterial in meRbaren Einheiten vor und ist zugdnglich.
Aus Griinden der Kritikalitétséicherheit werden die oben genannten
ProzeBeinrichtungen so ausgelegt, der Kernmaterialinhalt der Chargen derart
begrenzt, daB keine kritische Anordnung in den Anlagenteilen entstehen kann.
Dies bedeutet, daf in Abhingigkeit von der Verarbeitungszeit in den be-
treffenden Anlagenteilen das Kernmaterial nach einem ProzeBschritt wieder

in Chargen gegliedert vorliegt und kontrolliert werden kann.

Auslegungskriterien fiir geschlossene ProzeBeinrichtungen

Ziel dieser Auslegungskriterieh ist, geschlossene ProzeBeinrichtungen so
auszulegen, daf das ProzeBinventar widhrend einer Inventur zu definierten
MeBpunkten transferiert wird, dabei jedoch verfahrenstechnische und betrieb-
liche Belange beriicksichtigt werden. Das angewendete chemische Verfahren

und damit zusammenhdngend die Verarbeitungszeit ist fiir die Auslegung
obengenannter ProzeBeinrichtungen ausschlaggebend.

Wird die Verarbeitungszeit von Kernmaterialchargen linger als der vorge-

gebene Inventurzeitraum, so sind folgende Auslegungskriterien maBgebend:

a) ProzeBanlagen im Durchsatz so auszulegen und Arbeitstaktfolgen
so abzustimmen, daf die Kernmaterialchargen innerhalb eines
vorgegebenen Zeitintervalls wieder vollstidndig und meBbar vor-

liegen.
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b) Bei zusammenhidngend ablaufenden mehrstufigen chemischen Umsetz-—
verfahren sind der Arbeitsschrittfolge entsprechend Zwischenbe-
hdlter vorzusehen, in denen eine Volumenmessung und Probenahme

mbglich ist.

Safeguardskriterien fiir Behandlung von chemisch

aufzuarbeitenden Riickldufen

Unter -safeguardsspezifischen Gesichtspunkten ist es notwendig, den Kern-
materialinhalt von Riicklaufchargen auf der Grundlage einer Messung zu be-
stimmen.

Befinden sich die Riickldufe in einem nicht analysenfdhigen Zustand und

werden zwischengelagert, so ist bei Ausgang aus dem betreffenden Produktions-
bereich oder vor Einlagerung der Kernmaterialinhalt der Charge mit Hilfe

von indirekten Methoden zu ermitteln.

Eine Alternative zu der oben beschriebenen Behandlung ist die sofortige
Uberfiihrung der Riickldufe in einen analysenfdhigen Zustand und Bestimmung
des Kernmaterialinhaltes durch chemische Analyse. Dies bedeutet jedoch eine
entsprechende Auslegung der Aufarbeitungsanlage, die ermdglicht, die an-

fallenden Riicklaufchargen unmittelbar aufzuarbeiten.

Safeguardskriterien fiir Behandlung von Abfidllen

Bei Ausgang von solchen Abfallchargen werden diese am SchliisselmeRpunkt

fiir Abfallausgang als gemessene Verluste unter besonderen Bedingungen abge—
bucht.

Fiir das in Abfallchargen enthaltene nicht riickgewinnbare Kermmaterial wer-
den die SicherungsmaBnahmen (VA, Artikel 11) der Uberwachungsbehdrden be-
endet, da es filir eine weitere nukleare Verwendung nicht geeignet ist.

Dabei miissen die Daten des Kernmatéerialinhaltes auf Messungen oder aufgrund

von Messungen durchgefiihrten Schitzungen beruhen.




Planung der Neuanlage

Im folgenden wird der aktuelle Planungsstand zu der Neuanlage fiir die
Verarbeitung von hochangereichertem Uran der Firma NUKEM schwerpunktmifig

dargestellt.

Auslegung der Produktionshalle

In einer neuen Produktionshalle sind. alle Betriebs— und Lagerbereiche
zusammengefaBt und nach dem Fertigungsablauf optimal angeordnet. Diese
Zusammenfassung des gesamten Betriebes in einer geschlossenen Halle er-

fiillt Artikel 46, Absatz 6 Punkt ii des Verifikationsabkommens.

Aufteilung in interne Materialbilanzbereiche bzw. SchliisselmeR-

punkte zur Aufnahme des realen Bestandes

Zur innerbetrieblichen Kernmaterialkontrolle sind die Produktionsbe-
triebe in getrennt bilanzierende Materialbilanzbereiche unterteilt.
AuBerdem sind fiir die Aufnahme des realen Bestandes sogenannte Schliissel-
mefBpunkte (SMP) bestimmt. In den vorliufigen anlagenspezifischen

Anhingen sind neben den Lagerbereichen folgende fiir den Neubau relevante

SchliisselmeBpunkte codiert vorgesehen.

1. Code B chemische Zwischenprodukte .

2. Code D metallurgische Zwischenprodukte

3. Code F+G MTR Bildchen, Platten und Elemente
4., Code H U, Th-0xid

5. Code J HTR-Kugeln

6. Code L Uranverbindungen

Neu hinzugekommen ist ein Betrieb fiir die Herstellung von uranoxidge-
fiillten Stdben, der einen eigenen SMP-Code erhdlt. Um die Mdglichkeiten
der Uberpriifung bei Inventuren iibersichtlich zu halten, sind fiir
analytische Proben (Code K, AA) der Qualititsstelle eigene SMP—Codes zuzu-

weisen.



Vorzusehende SchliisselmeBpunkte:

1. Code X Oxidlinie
2. Code XX Qualitidtskontrolle

Die innerbetrieblichen Materialbilanzbereiche folgen einer weiteren

feineren Aufteilung, die die betrieblichen Belange und Schnittstellen
beriicksichtigt. Diese Schnittstellen (Abb. 1-1) werden so gelegt, daB meBbare
Zwischenprodukte von einem Materialbilanzbereich>in einen anderen oder das

Lager transferiert werden.

Kontrolle des Kernmaterialflusses

Die Kontrolle des Kernmaterialflusses und somit das notwendige MeBsystem
wird aus der bestehenden Anlage {ibernommen, da es bereits den Anforde-
rungen nach dem Verifikationsabkommen geniigt.

Das MeBRsystem fiir die neu aufgenommene Oxidlinie wird im folgenden be-

schrieben.

Die Kernmaterialkontrolle wird in gleicher Form,wie aus der Herstellung von
LWR-Brennstdben bekannt ist, vorgenommen. Da es sich hier um hochange-
reichertes Uran handelt, sind die Verarbeitungschargen entsprechend kleiner
sowie die MeBqualitdt hdher. Vom MeBsystem werden die Ausginge an U02-
Pellets erfaBt (siehe auch Abb. 1-1).

Bei Eingingen werden die Daten aus dem chemischen ProzeBbereich iibernommen.
Die weiteren Arbeiten umfassen lediglich dés Zusammenstellen der Brennstab-
sdulen und Assemblieren der Brennelemente.

Hier werden die bekannten Daten iiber Kernmaterialinhalte fortgeschrieben

und durch Zihlung anschlieBend der Gesamtkernmaterialinhalt berechnet.

Planung der Aufstellung von Maschinen und Anlageteilen

Zur Kontrolle des Kernmaterials widhrend der Aufnahme des realen Bestandes
(Inventur) muB ein ungehinderter Zugang zu den einzelnen Materialchargen

gewdhrleistet sein und eine {ibersichtliche Einteilung der einzelnen Fer-
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tigungsstufen angestrebt werden. Die geplante Aufstellung beriicksichtigt
diese Punkte. Es wurden zwischen den einzelnen Arbeitsgruppierungen Trans-
portwege eingeplant, die wenn irgendmdglich, gradlinig verlaufen und so
optisch deutliche Grenzen setzen. Alle Maschinen und Anlagen sind von diesen
Transportwegen aus leicht zuginglich, Dies gilt natiirlich besonders fiir
Bereiche, in denen das Kernmaterial in Form von Bildchen, Platten und Brenn-
stiben manuell bearbeitet wird. Bei den chemischen und metallurgischen Be-
reichen wurde die Zuginglichkeit durch eine den Fertigungsstufen angepafte
Unterteilung und Separierung der Anlagenteile — die sich teilweise auch

aus Griinden der Kritikalitdtssicherheit anbot - erreicht.

Lagerung von Kernmaterial

Zur Lagerung des Kernmaterials wird ein im Produktionsgebdude integriertes
Lager geplant, das vom {ibrigen Betrieb v6llig abgetrennt ist. Ein Boxen-
system gewdhrleistet eine iibersichtliche Lagerung des Kernmaterials. Die
einzelnen Boxenreihen kénnen durch Tiiren geschlossen und somit versiegelt

werden.

Neukonstruktion von Anlageteilen

Die Neukonstruktion von Anlageteilen beschridnkt sich im Vertragszeitraum
auf die Konversion von UF6 zu U-Metall bzw. Oxid, da die Erfahrungen ge-
zeigt haben, daB dieser Teil besonders verbesserungswiirdig ist. Diese Kon-
version wurde bisher mit organischen Reagenzien (Perchloridthylen) vorge-
nommen. Eine Aufarbeitung zur Riickgewinnung des in den anfallenden Abfall-
stoffén enthaltenen Kernmaterials (Filtrate, Filter der Trocknungsanlage
etc.) war daher praktisch nicht mdglich. Durch die Neuplanung einer Anlage,
in der mit dem in wdssriger Phase ablaufenden AUC-Verfahren gearbeitet

werden soll, soll diese Riickgewinnung und eine entsprechende Verringerung

der Verluste méglich werden.

Aufarbeitung und Bilanzierung von Riickldufen und Abfillen

Die bei der Verarbeitung von Kernmaterial anfallenden Riickldufe werden

teilweise dem Produktstrom direkt wieder zugegeben (z.B. micht maBhaltige



1-11

Bildchen, Abfdlle aus der Strangpresse etc.) oder miissen in der Schrottauf-
arbeitung chemisch aufbereitet werden (z.B. Beizl8sungen etc.).

Die chemisch aufzuarbeitenden Riickldufe werden im Lager zwischengelagert

und zu aufarbeitungswiirdigen materialspezifischen Chargen zusammengefaRBt.
Die Kernmaterialinhalte dieser Riicklaufchargen beruhen teilweise auf MeR-
werten oder teilweise auf Differenzbildung aus den Betriebsbereichen.
Externe Schrotte werden in einem - je nach Art des Materials verschiedenen -
mit dem Kunden und der KontrollbehSrde abzusprechenden Verfahren homogeni-

siert und analysiert.

Das MeBsystem umfaft in der Schrottaufarbeitung i.a. nur die Ausginge.

UF

Ausginge sind: Uo,, U505, UF,

Chargendatenbestimmung: Gewichtsbestimmung
U-Gehalt (Analyse)
U235-Gehalt (Massenspektrometrie)

Bei jedem Aufarbeitungsauftrag werden Bilanzen erstellt, in denen die
festgestellten verschiedenen Verluste getrennt aufgefiihrt werden. Es fallen

hauptsidchlich folgende Verluste an:

- Gemessener Abfall meist als schwachaktives Abwasser
~ Zuriickbehaltener Abfall als einbetonierte Wdsser hoherer Aktivitit

oder Feststoffe.

Unter Berilicksichtigung der geltenden Einlagerungsbedingungen werden diese
Abfdlle konditioniert und der beh8rdlich vorgeschriebenen Endlagerung zuge-
fihrt.

Nach der Aufarbeitung des Schrotts werden auch die Differenzen zum Anfangs-

buchbestand erkannt und entsprechend bilanziert.
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1.1.4 Uberwachungskonzept fiir eine Anreicherungsanlage nach

dem Trenndiisenverfahren

W. Bahm, J. Weppner

Die im zweiten Halbjahr 1976 durchgefiihrten ersten Untersuchungen zur
Erarbeitung eines Uberwachungskonzeptes fiir die von der Bundesrepublik
Deutschland nach Brasilien zu exportierende Trenndiisen-Demonstrations-—
anlage (Abb. 1-2) haben gezeigt, daB bei Aufnahme des realen Bestandes

mit den betrieblich vorgesehenen MeRsystemen allein eine den Vorstellungen
der Uberwachungsbehdrde entsprechende Bilanzierungsgenauigkeit nicht zu

erreichen ist /1-1/.

Zum Zwecke der Materialverfolgung und -Bilanzierung ist die Anlage in 17
SchliisselmeBpunkte (SMPs) zur Erfassung des Inventars und des Durch-

flusses aufgeteilt (Abb. 1-3).

Entscheidend fiir die ungeniigende Bilanzierungsgenauigkeit ist die Tat—
sache, daB an einigen SMPs eine Bestimmung und Verifizierung des Inventars

nicht méglich war.

Die Arbeiten im zuriickliegenden Berichtszeitraum konzentrierten sich aus

diesem Grund im wesentlichen auf die

- Erarbeitung von Mdglichkeiten zur Bestimmung und Verifizierung des

Inventars an den genannten SMPs und die

- Vorbereitung von Versuchen, die der Aufnahme von Kennlinien dienen, die

zur Inventarbestimmung an den genannten SMPs erforderlich sind.
Weiterhin wurden Arbeiten

- zur Abschidtzung von Leckagen und Gasinventar,

- zur Vorbereitung von experimentellen Untersuchungen zur Abschdtzung von

Gasinventar, Ablagerungen und Leckagen und

- zum Skizzieren eines Ablaufplans zur Aufnahme des realen Bestandes

durchgefiihrt.
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Die Aktivitdten zur Inventarbestimmung konzentrierten sich insbesondere
auf die Tieftemperaturabscheider, da eine Bestimmung und Verifizierung
des Inventars an diesem SMP wegen der Anreicherung (bei Product ca. 3 7%
U-235) und des relativ groRfen Inventars und damit grofen Beitrags zur

Bilanzierungsungenauigkeit besonders wichtig ist.

Ziel der Untersuchungen war es, eine Moglichkeit zu finden, das Inventar
der Tieftemperaturabscheider zu bestimmen und zu verifizieren ohne
Stdrung des Anlagenbetriebs, d.h. ohne Leerfahren der teilgefiillten Tief-

temperaturabscheider.

Es ist vorgesehen, das Inventar von gefiillten und austragenden Tieftempe-
raturabscheidern i{iber den Pumpen-Durchsatz zu bestimmen, der nach der-
zeitigem Kenntnisstand iiber das Férderverhalten der zum Austragen des
reinen UF, aus den Tieftemperaturabscheidern verwendeten Verdichtern

6
linear vom Pumpen-Vordruck abhingt.

Die Bestimmung des Inventars von abscheidenden Tieftemperaturabscheidern
(Phase des Ausfrierens von UF6) ist nach dieser Methode nicht mdglich,

da hierzu eine Unterbrechung des Anlagenbetriebs notwendig wire.

Die Uberpriifung weiterer Méglichkeiten der Inventarbestimmung zeigte,
daB eine direkte Messung des Inventars abscheidender Tieftempera-

turabscheider nach dem derzeitigen Kenntnisstand nicht mdglich ist.

Aus diesem Grunde ist vorgesehen, das Inventar an diesem Schliisselmef-

punkt mit Hilfe der Abscheidekennlinie zu bestimmen.

Die durch theoretische Untersuchungen gewonnenen Kenntnisse iiber den

qualitativen Verlauf der Kennlinie sind jedoch fiir eine genaue Inventar-
bestimmung nicht ausreichend. Aus diesem Grunde ist vorgesehen, die tat-
sichliche Abscheidekennlinie im spdteren Anlagenversuchsbetrieb der First

Cascade (erste Baustufe der Demonstrationsanlag) aufzunehmen.

Mit der Vorbereitung der dafiir notwendigen Versuche wurde im Berichts-—

zeitraum bereits begonnen.
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Weiterhin wurden die der Abschidtzung von Gasinventar, Ablagerungen und
Leckagen dienenden Versuche vorbereitet und das zugehdrige Versuchs-—

programm detailliert ausgearbeitet.

Ein Ablaufplan zur Aufnahme des realen Bestandes wurde dargestellt, der
unter Beriicksichtigung der Méglichkeiten zur Bestimmung des Inventars
der einzelnen Anlagenteile, der Zeittakte und des Taktverhaltens unter-
einander (soweit bekannt) eine m8glichst genaue Erfassung des Lager-—

und ProzeBinventars an allen SchliisselmeBpunkten ermdglichen soll.

Anhand der aktuellen Anlagendaten wurde fiir die an den einzelnen
Schliisselmefpunkten voraussichtlich zu erreichenden MeRgenauigkeiten

eine erste Abschidtzung der Bilanzierungsgenauigkeit durchgefiihrt. Sie er-
gab Werte von 0,2-0,3 7% bezogen auf den Feed-Durchsatz bei halbjidhrlicher
Inspektion. Voraussetzung dafiir ist, daR die noch durchzufiihrenden Ver-

suche die der Rechnung zugrunde gelegten MeBunsicherheiten bestdtigen.

Eine detaillierte ProzeRbeschreibung sowie eine Darstellung insbesondere
der Probleme des "material management' finden sich in einem auf dem 19.

Annual Meeting of the INMM gehaltenen Vortrag.

Der fiir das IAEA-Symposium vom 2,10.-7.10.1978 vorgesehene Beitrag bringt
insbesondere eine ausfiihrliche Darstellung des Konzeptes zur Aufnahme des

Tieftemperaturabscheiderinventars.

Eine Zusammenfassung aller im zuriickliegenden Berichtszeitraum durchge-~
flihrten Arbeiten und erzielten Ergebnisse sind in einem Arbeitsbericht

nachzulesen /1-2/.



1.1.5 Materialbilanzierung und Datenverifikation im KfK

R. Avenhaus, W. Golly, W. Rust

Uberblick

In Fortfiihrung der 1976 erarbeiteten Anforderungen an ein rechnerge-

stiitztes Datenerfassungssystem fiir das KfK wurde nach Sitzungen mit
EURATOM-Vertretern Ende 1976/Anfang 1977 eine detaillierte Studie zur Uber-
wachung des spaltbaren Materials im KfK auf der Basis des IAEO-Systems /1-3/,
das im Verifikationsabkommen /1-4/ fiir die Bundesrepublik Deutschland ver-

bindlich ist, begonnen.
Ziel dieser Arbeit war es,
- die Frage der geeigneten Einteilung eines Forschungszentrums in Material-

bilanzzonen zu kldren,

- die fiir die Erstellung der Materialbilanzen erforderlichen Klassen von

MeReinheiten zu erfassen; und welter
~ die Effizienz des Materialbilanzierungssystems,

- die optimale Verteilung des fiir die Datenverifikation vorgegebenen Uber-

wachungsaufwandes, sowie

- die Effizienz der Datenverifikation.

zu bestimmen; dabei wird unter Effizienz die optimale und garantierte Ent-
deckungswahrscheinlichkeit als Funktion von Uberwachungsaufwand und ange-

nommener entwendeter Menge spaltbaren Materials verstanden.

Kriterien zur Materialbilanzierung

GemdB /1-3/ ist fiir die Uberwachung das Materialbilanzierungsprinzip das
wichtigste Kriterium, wobei die Prinzipien der dichten Umhiillung (Containment)
und der Beobachtung (Surveillance) ergidnzende Funktionen haben. Dabei ist

die Uberwachung so organisiert, daB die Betreiber der kerntechnischen Anlagen
die fiir die Erstéllung der Materialbilanz notwendigen Daten (source data)
aufnehmen und diese in zusammengefaBter Form an die zustidndige nationale

bzw. regionale Behdrde weiterleiten, die diese dann an die internationale

Behdrde IAEO weitergibt. Diese {iberpriift die gelieferten Daten mit Hilfe
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eigener, unabhidngiger Messungen; stimmen die eigenen Messungen innerhalb
der MeRgenauigkeit mit denen des Anlagebetreibers iiberein, dann akzep-
tiert die internationale Behdrde diese Daten und erstellt die Material-

bilanz allein mit Hilfe der Betreiberdaten.

Die Arbeiten konzentrierten sich ausschlieBlich auf die Elementkategorie

Plutonium mit seinen Verbindungen, da

- Plutonium im Hinblick auf die Uberwachung das wichtigste Material

ist, und da weiter

- Plutonium im Kernforschungszentrum in vielfdltigen U/Pu-Verbindungen
vorliegt, demzufolge also die Uran-Materialverteilung zwangsl#dufig der
des Plutoniums gleicht. Eine Uranbilanzierung wiirde also ein der Pluto-
niumbilanz dhnliches Ergebnis aufweisen, die Datenverifikation wiirde

durch dhnliche Kriterien bestimmt.

Es erfolgte eine Zusammenstellung der Ausgangsdaten fiir die Analyse, d.h.
eine Auflistung der Inventare und FluBdaten zusammen mit den zugehdrigen
Standardabweichungen der MeBfehler fiir alle Institute, in denen Plutonium
gehandhabt wird, filir den Referenzzeitraum 1.7.74 - 30.6.77. Die Datenglie-

derung erfolgte analog der fiir das Datenerfassungssystem vorgesehenen

Bereichsgliederung.

Drei prinzipielle Fragen im Zusammenhang mit der Materialbilanzierung

sind

- die geeignete GrdBe der einzurichtenden Materialbilanzzone,

- die Beriicksichtigung von MeBeinheiten bei der Bilanzierung, die

vom Betreiber im Bilanzzeitraum nicht verdndert wurden, und

- die Beriicksichtigung des bestrahlten Materials.

i) Da nach /1-3/ das Kritérium fiir die GrdBe einer Anlage die Gesamt-
Entdeckungswahrscheinlichkeit ist, wurde in /1-5/ unter verschiedenen
Voraussetzungen die Frage analysiert, ob die Unterteilung einer groBen
Anlage in mehrere kleine Bilanzzonen die Gesamt-Entdeckungswahrschein-

lichkeit erhdht. Die in /1-6/ vorliegenden Ergebnisse sprechen fiir die




ii)
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Zusammenfassung einer Anlage zu einer Materialbilanzzone (MBZ).

Es wurden fiir das KfK zwei Alternativen untersucht,

- die Zusammenfassung des KfK zu einer MBZ,

- die Unterteilung des KfK in drei MBZ.

Das KfK stellt im Gegensatz zu durchsatzorientierten Fabrikationsanlagen
eine inventarorientierte Anlage mit relativ geringen externen Ein-
und Ausgingen dar, so daB hier das Gewicht der Uberwachung auf der

Datenverifikation des realen Inventars liegt.

Bei der Materialbilanz fallen Kernmaterialeinheiten, deren. Identitét
im Bilanzierungszeitraum nicht gedndert wurde und deren Materialgehalt
unverdndert geblieben ist, aus der Bilanz heraus, da sie vom Anlage-
betreiber nicht zweimal gemessen, sondern nur fortgeschrieben werden,
d.h. also mit identischen Zahlenwerten in das Buch- und das reale End-
inventar eingehen. Die Unsicherheit bei der anfinglichen Messung hat
also keinen EinfluB auf die Unsicherheit der Bilanz; formal 148t sich
dies auch so zeigen, daR man diese Ausdriicke mitfiihrt, die zugeh8rigen
Varianzen und Kovarianzen berechnet und feststellt, daB diese sich

vollstdndig aufheben. Dieser Sachverhalt gilt unabhdngig davon, ob

- diese Einheiten mit Daten eines externen Lieferers oder des

Anlagebetreibers selbst beschrieben werden, und

- es sich dabel um versiegelte, umhiillte oder offene Kernmaterial-

einheiten handelt.

Natiirlich kSnnte ein Anlagebetreiber die Unsicherheit der Kenntnis der
Materialgehalte solcher MeBeinheiten ausnutzen, um von z.B. in offener
Form vorhandenem Material einen gewissen Betrag abzuzweigen. Dies wiirde
aber bedeuten, daB er bei der Endinventur einen gefdlschten Wert die-
ser MeBeinheiten angibt. Die Entdeckung einer solchen Entwendungsstrate—

gie ist jedoch ein Problem der Datenverifikation, bei der natiirlich

alle MeBunsicherheiten eine Rolle spielen und demzufolge beriicksichtigt

werden miissen.



iii) Ein besonderes Problem stellt das bestrahlte Material dar, das in
einigen Instituten gehandhabt und gelagert wird. Da dieses Material
infolge seiner hohen Radioaktivitdt mit z.Zt. gdngigen physikalischen
MeBverfahren keiner hinreichend genauen quantitativen Bestimmung
unterzogen werden kann, wird auch das Material, welches in seiner
Form verdndert wurde (Herstellung von Metallographieproben), vom
Anlagebetreiber nur fortgeschrieben und fdllt somit aus der Bilanz
heraus. Zusitzlich wirft es fiir die Uberwachungsbehdrde wegen seiner
Unzugédnglichkeit Verifikationsprobleme auf. Hier sollten zwischen

Uberwachungsbehdrde und Betreiber L&sungswege gefunden werden.

Dieser Sachverhalt spielt bei der Situation im KfK eine wesentliche

Rolle.

Datenverifikation

Da in inventarorientierten Anlagen das Gewicht der Uberwachung auf der Veri-
fikation des Inventars liegt und in einem Forschungszentrum wie dem KfK das
Kernmaterial entsprechend den verschiedenen Aufgabenstellungen in vielfidl-
tiger Zusammensetzung und Form vorliegt, ergeben sich fiir die Modalitédten
der Datenverifikation durch die internationale Uberwachungsbehdrde Probleme

vielfdltiger Art.

Da fiir die Bestimmung einer optimalen Verteilung des Inspektionsaufwands als
Optimierungskriterium die Gesamt-Entdeckungswahrscheinlichkeit vorzugeben
ist, miissen zu deren Berechnung Entwendungsstrategien vorausgesetzt werden.
Bei der Analyse zu einem fiir das KfK mdglichen Datenverifikationssystem

stoRt man unter anderem auf folgende Probleme:

- Unzugidnglichkeit des in mehreren Instituten gehandhabten und ge-

lagerten hoch radioaktiven bestrahlten Materials;

- Unzugidnglichkeit des in Kritischen und Nullenergie—Anlagen einge-

bauten leicht bzw. unbestrahlten Materials;

- Unzugdnglichkeit von unbestrahltem Material, das zu Experimentier-
zwecken in Form von nicht mehr zerlegbaren Bestrahlungseinsdtzen

vorliegt und noch nicht in ein Reaktorcore eingesetzt ist;
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- Fragen des Einsatzes von MeBverfahren und deren Aufwand fiir die

vielfdltigen Kernmaterialarten im KfK.

Das Uberwachungssystem fiir das KfK befindet sich noch im Zustand der Dis-
kussion mit der Uberwachungsbehdrde. Die Arbeiten sind deshalb darauf ge-
richtet, Vorschldge fiir ein mégliches Datenverifikationssystem zu machen,
Dazu wurden numerische Rechnungen zur Optimierung des Uberwachungsaufwandes
und zur Beurteilung der Wirksamkeit des vorgeschlagenen Uberwachungésystems

durchgefiihrt,

Ein Bericht zur Materialbilanzierung und Datenverifikation im KfK ist in

Arbeit und steht vor der Fertigstellung.

1.2 Theoretische Arbeiten zur Isotopenkorrelationstechnik

M. Marzo, H.W. Wiese

Problemstellung

Isotopenkorrelationen sollen als flankierende MaBnahmen bei der Uber-
wachung von Kernbrennstoffen eingesetzt werden. In der Diskussion ist be-
sonders die Pu/U—D235—Korre1ation+, die fiir Abbrdnde bis etwa 25.000

MWd/tU in LWRs ohne Pu-Rezyklierung ndherungsweise linear ist. Fiir hdhere
Abbrinde (oberhalb 30.000 MWd/tU) geben die Untersuchungen von Presbindowski
/1-6/ einen Hinweis auf nichtlineares Verhalten. Im Institut fiir Neutronen-
und Reaktorphysik durchgefiihrte erste Rechnungen mit ORIGEN /1-7/ ergaben
noch deutlichere Abweichungen von der Linearitdt. Dies muB als starke
Abhdngigkeit von den nuklearen Daten wie auch von den verwendeten Ver-—
fahren interpretiert werden. Um eine zuverléssige Aussage zu ermdglichen,

ist erforderlich

- eine Uberpriifung und Verbesserung der nuklearen Daten,
- eine Untersuchung der Abhingigkeit der Korrelationen von
den verwendeten Modellen,

- eine Uberpriifung an Experimenten.

* D235 = Abreicherung von U235



Die dazu durchgefiihrten Arbeiten und deren Stand sind im folgenden

zusammengestellt,

Nukleare Daten

Hinsichtlich der nuklearen Daten fiir den schnellen Energiebereich liegen
Erfahrungen aus einem bewertenden Vergleich der bis.Ende 1975 verfiigharen
Spalt— und Einfangquerschnitte fiir schwere Materialien sowie aus ein-
fachen Rechnungen fiir Spaltproduktkonzentrationen in einem SNR-Brennstab
vor. Der Datenvergleich zeigte eine teilweise groBe Unsicherheit in den
nuklearen Daten der Transurane im schnellen Energiebereich. Erste Ver-
besserungen unter Einbeziehung neuester Messungen wurden im Institut fir
Neutronen~ und Reaktorphysik in Angriff genommen. Die Spaltproduktkonzen-
trationen wurden im wesentlichen ausreichend genau berechnet (Vergleich

mit dem Experiment).

Fiir den fiir die Untersuchung von Isotopenkorrelationen fiir LWRs wichtigen
thermischen Energiebereich wurden die vorhandenen nuklearen Daten einiger
wichtiger schwerer Nuklide durch Vergleich mit aus Karlsruher KEDAK3-Daten
/1-8/ berechneten Werte iiberpriift. Zur Absicherung der eigenen Datenbasis
wurden des weiteren Auslegungsdaten groBer LWRs verfiigbar gemacht und ein-
gesetzt., Es war dazu die Anwendung des Zellcodes HAMMER /1-9/ und des
Zell- und Abbrandprogramms LE@PARD /1-10/ erforderlich.

Abbrandabhingige effektive Wirkungsquerschnitte

Der Einsatz von LE@PARD erméglicht des weiteren die Beriicksichtigung der
Abbrandabhdngigkeit der eingehenden effektiven Wirkungsquerschnitte, die
in dem einfachen, fiir erste Rechnungen benutzten Abbrandprogramm @PRIGEN
nur durch die sukzessive Anwendung gesondert berechneter Wirkungsquer-
schnitte (z.B. mit HAMMER) beriicksichtigt werden kann. Zur Absicherung
der mit @GRIGEN, HAMMER und LE@PARD zu erzielenden Ergebnisse ist der Ein-
sétz moderner Methoden, realisiert z.B. in den Codes QUAB@X/CUBB@X /1-11/,

vorgesehen.




Berechnung der Pu/U—D235—Korre1ation

Die Untersuchung dieser Korrelation fiir einen 1300 MWe-Druckwasserreaktor
(ohne Pu-Rezyklierung) soll mit Hilfe eines nulldimensionalen Modells

erfolgen, in dem die den Pu~-Aufbau beschreibenden Abbrandgleichungen ana-
lytisch geldst werden kdnnen. Die Erstellung dieses Modells wurde in An-

griff genommen,

Weiterfiihrung der Arbeiten

Nach AbschluB der Untersuchungen fiir den Fall ohne Rezyklierung bis zur
ESARDA-Konferenz im Mai 1978 sollen rezyklierte LWR-Brennstoffe behandelt

werden. Ein Vergleich mit dem Experiment ist vorgesehen.

1.3 Systemanalytische Untersuchungen

R. Avenhaus, H. Frick

Im Jahr 1977 konzentrierten sich die systemanalytischen Untersuchungen

auf drei Themenkreise, nimlich auf

i) mathematisch-statistische Untersuchungen zur Frage der Aufteilung

einer Materialbilanzzone in mehrere Unterzonen,

ii) allgemeine Untersuchungen zur Frage der Zahl der festzulegenden
Parameter bei der Einrichtung eines internationalen Uberwachungs-

systems in einem Staat, sowie

iii) Anwendung der bisher erarbeiteten Methode auf die Analyse kon-

kreter kerntechnischer Anlagen.

Im Rahmen des dritten Themenkreises wurde die Studie "Kernmaterialiiber-
wachung und Datenverifikation in der RBU" /1-12/ fertiggestellt,und es
wurde eine entsprechende Studie fiir das Kernforschungszentrum Karlsruhe
durchgefiihrt. Uber die erstgenannte Studie wurde bereits im Jahresbericht
1976 berichtet, weshalb hier nicht weiter auf sie eingegangen werden soll.

Uber die zweite Studie wird im Abschnitt "Konzeptentwicklung" berichtet.



Festlegung von Materialbilanzzonen

Im Rahmen der Uberlegungen zur Einrichtung eines internationalen Uber--
wachungssystems im Kernforschungszentrum Karlsruhe ergab sich die Frage,
ob das Kernforschungszentrum zu einer groBen Materialbilanzzone (MBZ)
zusammengefaBt oder aber in mehrere Zonen aufgeteilt werden sollte. Zur
Kldrung dieser Frage war es notwendig, in einer Voranalyse die Kriterien
festzulegen, nach denen eine solche Entscheidung zu treffen ist. Im fol-
genden soll zuerst der quantitative Aspekt der Problemstellung und da-

nach sollen qualitative Aspekte betrachtet werden.

Ganz allgemein ist das Ziel der internationalen Uberwachung die recht-
zeitige Entdeckung der Entwendung signifikanter Kernmaterialmengen. Da
der Aspekt der "Rechtzeitigkeit" bei der vorliegenden Problemstellung
ohne Bedeutung ist, bleibt die Aufgabe der "Entdeckung der Entwendung
signifikanter Kernmaterialmengen'. Mit anderen Worten, entsprechend dem
Uberwachungsziel ist die Entdeékungswahrscheinlichkeit fiir eine bestimmte
als entwendet angenommene Kermmaterialmenge ein Kriterium fiir die Beur-
teilung der vorliegenden Problemstellung, d.h. es ist zu untersuchen,

ob die Zusammenfassung der betrachteten kerntechnischen Einrichtung zu
einer MBZ, oder aber deren Aufteilung in mehrere Zonen zu einer hdheren

Entdeckungswahrscheinlichkeit fiihrt,

Die Antwort auf diese Frage hingt natiirlich von den Modellannahmen ab.

Bisher wurden die folgenden drei verschiedenen Fdlle betrachtet:

Fall 1: Die kerntechnische Einrichtung wird in n "parallel liegende"
Einheiten aufgeteilt, zwischen denen es keine Verbindungen gibt

(Abb. 1-4).

Fall 2: Die kerntechnische Einrichtung wird in n '"seriell liegende' Ein-
heiten aufgeteilt, zwischen denen das Material unabhidngig als aus-

gehendes und als eingehendes Material gemessen wird (Abb. 1-5).

Fall 3: Die kerntechnische Einrichtung wird in n seriell liegende Ein-
heiten aufgeteilt, zwischen denen das Material nur einmal gemessen

wird (Abb. 1-6).
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Abb. 1-4

Unterteilung einer Materialbilanzzone

in mehrere Unter-Zonen, Fall 1
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Abb.. 1-5

Unterteilung einer Materialbilanzzone

in mehrere Unter-Zonen, Fall 2

MBZ

MBZ MBZ MBZ

s e i
R2 R3 Rn
(Ioi'Ill) (102'I12) ettt (Ion
MUF, =TI ,+R,-§,-I,., i =1....n
i oi i i T1ii
wobei

Ioi: Startinventar der i-ten Unterzone

Ili: Endinventar der i-ten Unterzone
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si : Ausgdnge aus der i-ten Unterzone
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2
var(MUFi):—oi = var(Ioi+Ri-Si-Ili)
var (MUF) : =02 = var(I°+R-S—I)'
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Abb. 1-6

Unterteilung einer Materialbilanzzone
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Die Entdeckungswahrscheinlichkeit I—B] fiir eine Materialbilanzzone ist

gegeben durch den Ausdruck (siehe /1-13/)

wobei M die zu entwendende Menge ist, o die Fehlalarmwahrscheinlichkeit,

die mit der Signifikanzschranke s des Materialbilanztests durch den Ausdruck
= ¢
I=a = ¢(2)

verbunden ist, und wobei 02 die Varianz des '"Material Unaccounted For" (MUF)
ist, das definiert ist durch die algebraische Summe von Anfangsinventar IO,
Eingidngen R, Ausgingen S und Endinventar I]:

02 = var(MUF) = var(Io+R—S—Il),
und wobei ¢ die GauB'sche Normalverteilung und U ihre Umkehrfunktion ist.

Die Gesamt-Entdeckungswahrscheinlichkeit fiir die Fdlle 1 und 2 ist gegeben

durch den Ausdruck

-8, = 1= 1@, - oD,

i i
wobei Mi die in der i-ten MBZ zu entwendende Menge ist, oy die i-te Fehl-
alarmwahrscheinlichkeit, die mit der Signifikanzschranke s; des i-ten

Materialbilanztests durch den Ausdruck
i
1oy = 0G0
i
verbunden ist, und wobei diz die Varianz von MUFi.ist.

Die GesamthEntdeckungswahrscheinlichkeit fiir den Fall 3 ist gegeben

durch den Ausdruck



1By = 1-w {MUF, < s A..AMUF_ <s /M..., M},
wobei die Signifikanzschranken 8;> i={,...,n, die Bedingung
l-o =w {MUF, <s, A...AMIF <s_ [/ 0,...,0}
1 — 1 n— n

erflillen miissen. Explizit lassen sich diese Ausdriicke wegen der stochastischen

Abhidngigkeit zwischen den Priifgrdfen MUFi‘nicht ohne weiteres angeben.

Die Aufgabe bestand also darin zu kldren, ob die Nicht-Entdeckungswahrschein-

lichkeit fiir die zusammengefaBte Materialbilanzzone

-4 - U )

1-a
fiir beliebige Werte von M, ¢ und o grdRer oder kleiner als die Nichtent-
deckungswahrscheinlichkeit unter Verwendung optimaler Inspektions- bzw. Ent-

wendungsstrategien fiir die Fdlle 1 und 2,

=a. g.

sup inf H¢(U] - =)
\ i i i

M.: .
1 1

IM.=M II(1-a.)=1-a
. 1 , i
i i

bzw. die entsprechende Nichtentdeckungswahrscheinlichkeit fiir Fall 3,

sup inf W{MUF]iS]A...AMUFniSn/Ml,...,Mn}
M.: o,
i i
M, =M 0.,€S
L i
i
ist, wobei die Menge S gegében ist durch
S=i(Sl,...,sn): l-q = w{MUF] < slA...AAMUFn < s / 0,...,0}



Die Randbedingungen beziiglich der M ...Mn und der s s besagen gerade,

1 T
daB beim Vergleich fiir beide Moglichkeiten — Unterteilung bzw. keine
Unterteilung - die gleiche Gesamtentwendung und die gleiche Gesamt-Fehl-

alarmwahrscheinlichkeit festgehalten werden.

Das Ergebnis der Analyse /1-14/, /1—5/]) war, daB in allen betrachteten
Fdllen die Zusammenfassung der kerntechnischen Einrichtung zu einer Mate-
rialbilanzzone zu einer grdBeren Entdeckungswahrscheinlichkeit filihrt als

die Aufteilung in mehrere Zonen.

Es muB betont werden, daB dieses Ergebnis nur unter den angegebenen Voraus-
setzungen giiltig ist; auf der anderen Seite konnte kein Fall gefunden werden,
bei dem das Gegenteil richtig widre. In diesem Sinne kann das erzielte Er-

gebnis als sehr '"stabil" bezeichnet werden.

Neben dem qualitativen Entscheidungskriterium "Entdeckungswahrscheinlich-
keit" gibt es nun aber noch eine Reihe qualitativer Kriterien, die in der
Praxis zu beriicksichtigen sind. Zum einen unterstiitzt das Argument des

einfachen Uberwachungssystems das obige Ergebnis, da bei einer Zusammen-

fassung interne Transfers, die bei einer Zerlegung zu MBZ-iiberschreitenden
Transfers wiirden, weder der internationalen BehSrde berichtet noch von
dieser verifiziert werden miissen. Auf der anderen Seite erfordert das Kon-
zept einer groBen MBZ, daB die Materialbilanz fiir diese MBZ fiir einen be-
stimmten Zeitpunkt geschlossen werden kann, mit anderen Worten, es muR zu

diesem Zeitpunkt das reale Inventar der ganzen MBZ aufgenommen bzw. verifi-

ziert werden, was der GrdBe der MBZ sicherlich eine Grenze setzt. Welcher
dieser Gesichtspunkte den Ausschlag fiir die eine oder andere Entscheidung

gibt, 14Bt sich nur am konkreten Beispiel festlegen.

1

Die Aussage fiir Fall 3 ist in dieser allgemeinen Form noch nicht in
/1-14/ enthalten; sie wird aber in Kiirze zusammen mit ihrem Beweis
verdffentlicht werden.
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Analyse von Systemparametern

Aus den z.Zt. auf internationaler Ebene gefiihrten Diskussionen zur
Frage der Festlegung von '"goal quantities" sowie den vorher geschilder-
ten Ergebnissen ergaben sich die in einem internen Bericht /1-15/ nieder-

gelegten Uberlegungen, welche globalen Parameter ein internationales

Uberwachungssystem in einem Staat charakterisieren, und nach welchen quan-
titativen und qualitativen Kriterien die Zahlenwerte dieser Parameter

festzulegen sind.

Es wurden nach einer kurzen Charakterisierung des Uberwachungssystems
alle zu diskutierenden Parameter (siehe Tabelle 1-1) eingefiihrt und in
"design parameter", '"performance criteria' und "standards" eingeteilt.
Es wurden fiir die Bestimmung der Werte der ''design parameter", die sich
nicht in quantitativer Weise aus den '"performance criteria' ableiten
lassen, qualitative Argumente gegeben, und es wurden schlieBlich Uber-—
legungen zur Frage des Vergleichs von "performance criteria'’ (die die

"standards" (die das zugrunde liegen-

Effektivitit des Systems messen) und
de Uberwachungsproblem charakterisieren) angestellt. Dabei muB betont

werden, daf diese Uberlegungen rein analytischer Natur waren, d.h. dafB

keine konstruktiven Vorschlidge zur Festlegung von Zahlenwerten von "design

parameters' gemacht wurden.



1-32

Table 1-1

List of Parameters

(nach Ref. /1-15/)

Design Parameters

1))
2)
3)
4)
5)

Number of Material Balance Areas

Number of inventory periods per reference time
Quality of measurement system‘(czMUF)
Verification effort

False alarm probability

Performance Criteria

Probability of detection

6)

7) Expected detection time for a diversion

8) Goal quantity

9) Expected detection location for a diversion 1
Standards

Strategic importance of material, namely

10) Amount of fissile material needed for the construction of a

11

nuclear weapon (threshold amount)
) Time (and effort) needed for the production of a nuclear

weapon (critical time)

1)

Given for completeness only




1.4 DV-Systeme fiir die SpaltstofffluBkontrolle

1.4.1 Einfiihrung
S. Onnen

Im Rahmen der Entwicklung und Realisierung des DV-Systems fiir die Kern-
materialiiberwachung im KfK wurden die in 1976 begonnenen Arbeiten weiter-

gefiihrt,

Die Analyse des Kernmaterialflusses in den unterschiedlichen kerntech-
nischen Einrichtungen und Forschungsinstituten fiihrte zum Konzept eines
allgemeinen DV-Systems fiir die Kernmaterialiiberwachung, das spdter in den

verschiedensten Kernanlagen leicht einsetzbar ist (Kapitel 1.4.2).

Zur Verwaltung der umfangreichen Materialdaten des SpFK-Systems wurde ein
Datenverwaltungssystem (DVS) entwickelt und mit der Implementierung der
ersten Version begonnen (Kapitel 1.4.3). Als wesentliche Komponente des
Systems wurde der Dialogmodul, der die Schnittstelle zwischen Bediener
und System bildet, erstellt (Kapitel 1.4.4). Die fiir das DV-System im KfK

bestellte Rechner-Hardware wurde getestet und teilweise abgenommen.

Im Rahmen der Zusammenarbeit mit der kerntechnischen Industrie wurde ein
Vertrag {iber die Durchfiihrung einer Systemanalyse fiir ein SpFK-DV-System
bei der Firma RBU abgeschlossen. Die Arbeit fiir diese Systemanalyse wurde

angefangen (Kapitel 1.4.5).

Fiir die IAEA in Wien wurde Unterstiitzungsarbeit bei der Entwicklung des
ISIS (IAEA Safeguards Information System) geleistet. Im Rahmen dieser Ent-
wicklung wurden Arbeiten fiir die Planung und die Dokumentation des Input-

Prozessors von ISIS durchgefiihrt.
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1.4.2 Das DV-System fiir die Kernmaterialiiberwachung im KfK

V. Jarsch, S. Onnen, F.-J. Polster

Die Anforderungen an das DV-System und der InformationsfluB eines sol-

chen DV-Systems im Rahmen der internationalen Kontrolle sind im folgenden

schematisch dargestellt:

Kernanlage

Inspektor . SpFK- Inspektor
T T Informationssystem N

] [AEO-Inform. ™ EURATOM ’
System [ - T T T T T T T T T Safeg.System

Abb. 1-6: Rolle des SpFK-Informationssystems im Rahmen der inter-

nationalen Kernmaterial-Kontrolle

Die Verschiedenartigkeit der Anforderungen der innerhalb des KfK ange-
schlossenen Institute erforderte ein anwenderinvariantes Systemkonzept,
das die Anwendbarkeit des Systems auch in anderen der SpaltstofffluB-

kontrolle unterworfenen Anlagen ermdglicht.




Das DV-System dient zur Speicherung, Anderung und Archivierung von Daten
iiber Kernmaterialbestinde und Bestandsinderung im Kernforschungszentrum
und Bilanzierung und Protokollierung der Materialbestdnde fiir Betreiber

und Inspektoren.

Die Sensitivitdt der Daten erfordert neben Datensicherheit (Schutz vor
Verlust und Verfidlschung von Daten) vor allem auch MaBnahmen zum Daten-
schutz (z.B. Abwehr unbefugter Bedienereingriffe, Schutz vor Bedienungs-

fehlern).

Im Rahmen der Kernmaterialkontrolle werden mit Hilfe des Systems folgende

Bilanzierungs- und Protokollisten erstellt:

EURATOM-Buchungsberichte fiir jede MBZ nach EURATOM-Verordnung /1-16/;

- Buchungsprotokolle, die die Primdr— und Chargendaten iiber die Trans-
fers, Bearbeitung und MeBanalysen der Kernmaterialbestdnde in der Anlage
enthalten;

- Betriebsprotokolle fiir die Betriebsdaten in verschiedenen Instituten
des Kernforschungszentrums;

- Bestandsmeldungen {iber das Kernmaterial in Instituten, Riumen (Lager,
Labor) und Boxen;

- Inspektionslisten, die fiir die Planung und Durchfiihrung einer Inspektion

notwendig sind.

Das DV-System (siehe Abb. 1-7) besteht aus einem Dialogteil, einem Daten-
verwaltungssystem (DVS) und problemorientierten Funktionen. Der Dialogteil
bildet einerseits die Schnittstelle zwischen Bediener und System und ent-

hdlt andererseits Hilfsmittel zum Definieren der Benutzerdialoge.



Dialog-

% System

Problem
orientiertd
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Daten-
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Start Benutd
zer Task

System Daten

e»l, Buchungs-

objekte
k Bediener
., Positionen

EURATOM

!

Abb. 1-7: Prinzipieller Aufbau des DV-Systems

Der Dialogteil veranlaBt die Ausfiihrung problemorientierter Funktionen,

iibergibt an sie korrekte Bedienereingaben oder bereitet System—Ausgaben

auf und iibergibt sie an den Bediener.

Das DVS erlaubt u.a. eine komfortable Verwaltung von Daten auf Platten-—

speichern und spielt eine wesentliche Rolle bei den MaBnahmen zur Daten-

sicherung.

Beide Moduln sind problemunabhingig. Der dritte Modul, die problemorien-

tierte Software, enthdlt Funktionen fiir die Buchfiihrung und die Proto-

kollierung der Kernmaterialbesténde.

Das System wird auf einem ProzeBrechner STEMENS 330 mit alphanumerischen

Sichtgerdten in Standard-FORTRAN implementiert. Es ist leicht auf andere

Kleinrechner {ibertragbar.



1.4.3 Das Datenverwaltungssystem (DVS)

F.-J. Polster, R. Kerpe

Aufgabe des DVS ist die Verwaltung der Daten auf Peripheriespeichern;

hierzu gehdren also insbesondere

- das Ablegen von Daten in Plattendateien (d.h. das Abspeichern von Daten)

- das Wiederauffinden und Bereitstellen von gesuchten Daten (Retrieval-
operation)

- Mafnahmen und Verfahren zur Datensicherung (Schutz vor Verlust von

Daten aufgrund von software— oder hardware-Fehlern).

Hierfiir wurde im Jahr 1977 das DVS FADABS (Flexibles, Adaptierbares Daten
Bank System) entworfen und die Programmierung dazu begonnen. Fiir den Ent-

wurf waren folgende Anforderungen von Bedeutung:

F 1: TFADABS soll ein hohes MaB an Datenunabhdngigkeit bieten: filir den
Anwender bzw. das Anwenderprogramm soll es unwesentlich sein, auf
welche Weise die Daten und Dateien organisiert sind oder welche

Zugriffsverfahren vorhanden oder implementiert sind.

F 2: TFADABS soll adaptierbar sein: das System soll z.B. zur Ausfiihrung
einer Retrievaloperation aus den mglichen, verfiigbaren Zugriffs-
verfahren ein optimales Verfahren automatisch auswihlen. (Diese

Forderung ergibt sich notwendigerweise aus F 1).

F 3: FADABS soll flexibel sein: das System muR so aufgebaut sein, daB,
falls notwendig, neue Speicherungsformen leicht in das System in-
korporiert werden kdnnen, um z.B. bestimmte Operationen innerhalb

vorgegebener Zeiten durchfiihren zu k&nnen.

F 4: FADABS muB eine Schnittstelle fiir den FORTRAN-Programmierer be-
sitzen. Dies ergibt sich aus dem Bestreben, das SpFK-System mdglichst

weitgehend in FORTRAN zu implementieren (vgl. 1.4.2).



Ndher soll an dieser Stelle nur auf F | und F 4 eingegangen werden:

Um der Forderung nach Datenunabhingigkeit (F 1) gerecht zu werden, im-
plementiert FADABS ein relationales Datenmodell: Zum Verstindnis des Fol-
genden geniigt es, '"Relation'" bzw. "Tupel" als Synonyme zu "Datei' bzw.
"Satz" (oder "record") zu betrachten; "Attribut" entspricht dem Begriff

"(Daten~)Feld".

Die Forderung F 4 (Bereitstellung einer FORTRAN-Schnittstelle) bedeutet,
daB FORTRAN um die Konzepte und Fihigkeiten von FADABS zu erweitern ist;
wesentlich dabei ist, daB diese Schnittstelle leicht erlernbar und hand-
habbar ist.

Zu diesem Zweck wurde die Datenmanipulationssprache FORDAM entworfen.
FORDAM ist also in FORTRAN eingebettet; FORDAM-Anweisungen kdnnen an be-
liebiger Stelle im Programm auftreten, jede Zeile, die eine FORDAM-An-

weisung (oder einen Teil davon) enthdlt, beginnt mit "#*".

Die Erliuterung des Beispielprogramms in Abb. 1-8 soll dies verdeutlichen:

Es wird eine Relation
NUCMAT (INST, MAT, WEIGHT, LOC, ...)

angenommen, deren Tupel das Kernmaterial im KfK beschreiben: fiir jedes
Material, iiber das Buch zu fiihren ist, existiert ein Tupel in NUCMAT; INST
gibt das Institut an, in dem sich das Material befindet, MAT beschreibt
die Art des Materials (Pu oder U), WEIGHT ﬁnd LOC enthalten das Gewicht

bzw. den genauen Ort innerhalb des Instituts.

Aufgabe des Programms ist es, fiir jedes Pu-Material im IMF das Gewicht

und den Lagerort aufzulisten.

Hierzu wird in Zeile 15 die Relation NUCMAT erdffnet und anschlieBend

die Menge der Tupel (hier also die Materialien), die der Qualifikation Q
(Zeile 4-6) geniigen, dem Namen PULIST zugeordnet. Die Qualifikation be-
schreibt die in der Problemstellung gegebenen Materialien und.ist selbst-
erklidrend. Der Aufruf in Zeile 21 bewirkt das Holen eines Tupels aus PULIST

und die Ubergabe der Werte von WEIGHT bzw. LOC an die Programmvariablen




Abb, 1-8: Beispielprogramm 1-39

W 0 ~N Oy U1 &= W N =

W W W R R R RN N RN N NN = = e S = e b b s
N = O W 00 N O U1 & WN B O W o ~N O Ul & WK =B O

INTEGER+2 ORT(10)

REAL GEW
C
»+  DEFINE QUALIFICATION @ / NUCMAT
L INST .EQ. 'IMFIII’ .AND., MAT .EQ, 'PU’
- /

#+  DEFINE Q@SS PULIST
*+  DEFINE TUPLE PUIMF /NUCMAT,

* (WEIGHT,GEW),
* (LoC  ,ORD
P /

RELATION EROEFFNEN, QUALIFIZIERTE TEILMENGE BESTIMMEN

*+  OPEN NUCMAT FOR RETRIEVAL
#  ASSIGN @ TO PULIST

RETRIEVAL UND AUFLISTEN

10 CONTINUE

e RETRIEVE PUIMF FROM PULIST, ON EMPTY QSS GO TO 900
WRITE(6,1000) ORT.GEW
GO TO 10
C

900 CONTINUE
C LISTE IST VOLLSTAENDIG

C

#*  CLOSE NUCMAT

C
STOP

1000 FORMAT(5X,10A2,5X,F10.4)
END
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GEW bzw. ORT gemdB der durch PUIMF gegebenen Vorschrift (Zeile 8-11).
AnschlieBend folgt die Verarbeitung dieser Daten, hier das Ausdrucken.
Wenn die Menge PULIST erschdpft ist, wird mit der Anweisung 900 fortge-
fahren, d.h. NUCMAT geschlossen“(Zeile 28) und das Prograﬁm beendet.

1.4.4 Der prinzipielle Aufbau des Dialogteils

V. Jarsch, G. Tretter

Innerhalb des gesamten DV-Systeﬁs ist der Dialogteil sowohl Schranke als
auch Bindeglied zwischen Bediener und System (z.B. Daten). Seine Aufgabe
ist die Transformation der Bedienereingaben in das System einerseits und

der umgekehrte Vorgang andererseits.

Ziel jeder Transformation ist die Abbildung der Bedienereingaben in eine
formale Darstellung eines Datums im Inter-Modul-Kommunikationsbereich bzw.
die umgekehrte Abbildung von Daten aus dem Kommunikationsbereich in eine

dem Bediener verstidndliche Darétellung.

Die Abbildung Bedienereingabe - interne formale Darstellung beinhaltet
nicht nur die Projektion einer Darstellung in eine andere, sondern auch
die Priifung der Zuverlidssigkeit und der syntaktischen und semantischen
Korrektheit der Eingaben, soweit dies im Rahmen der geforderten schritt-
weisen Fehlerpriifung méglich ist. (In jedem Schritt kann nur Widerspruchs-

freiheit zu bereits bekannten Daten gepriift werden).

Jeder Dialogschritt kann als "Skinner-Frame" (Reiz-Reaktion-Verstdrkung)

gesehen werden.

Fiir die gegenwirtige Realisierung im Rahmen des SpFK-DV-Systems heift
das, daB der Dialogersteller einen Dialog mittels wiederholter Anwendung

zweler h8herer Funktionen erstellt:

- einer Reiz-Funktion (z.B. Frage an den Benutzer) und

- einer Reaktion-Verstdrkung-Funktion (Transformation der Eingabe,

Priifung und Riickmeldung an den Bediener, ggf. auch an die Zentrale).
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Fiir den Dialog bedeutet das im Sinn der schritthaltenden Fehlerpriifung,
daB die in einer Reiz-Reaktion-Verstdrkung-Einheit gewonnenen Eingabe-

daten nach Verlassen dieser Einheit korrekt sind.

Es gibt also fiir den Dialogprogrammierer je eine Funktion fiir die Aus-
gabe und fiir die Eingabe, wobei der Typ der Daten, also die Transforma-

tionsvorschrift, als Parameter angegeben wird.

Transformationen, die iiber die im System enthaltenen hinausgehen, miissen
vom Dialogersteller selbst programmiert werden, wobei vorhandene Trans-—

formationen benutzt werden kdnnen.

Ein weiterer Parameter der Funktionen ist der Modus, in dem sich das
System befindet.

Modi konnen sein:

- normaler Durchlauf

~ Schnelldurchlauf

- Schnelldurchlauf bis zum ersten nicht definierten Wert

- Schnelldurchlauf bis zur ersten Korrektur eines Datums durch den Bediener
- Abbruch oder

~ Unterbrechung der Sitzung

- Fehler.

Der Modus kann vom Bediener explizit durch Kommandos oder implizit (z.B.
durch Fehler) beeinfluBt werden, Er steuert den weiteren Verlauf eines

~ Dialogs, ist aber flir den Dialogdefinierer im Normalfall unsichtbar, so
daB dieser keine Fehlerpriifungs- und Kontrollstruktur aufbauen muB. Die
modusabhingige Programmsteuerung ist u.a. ein Hilfsmittel fiir die nach-

trigliche Korrektur von Eingabefehlern.

1.4,5 Systemanalyse eines DV-Systems fiir die SpFK bei der Firma

Reaktor-Brennelement Union GmbH

J. Woit

Das Institut fiir Datenverarbeitung in der Technik hat 1977 die Zusammen-
arbeit mit der RBU auf dem Gebiet der Systemanalyse eines rechnerge-

stiitzten SpFK-Systems aufgenommen. Das geplante DV-System soll bei RBU
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alle Kernmaterialbewegungen und -bestdnde in der Fertigung und im Lager
erfassen, den jeweiligen Buchbestand bestimmen, Bestandslisten ausgeben
und die Berichte fiir EURATOM. (Bestandsinderungsbericht, Aufstellung des

realen Bestandes-und Materialbilanzbericht, vgl. /1-17/) erstellen.

Im wesentlichen wurde unter Verwendung iiberlassener Unterlagen und frii-
herer Untersuchungsergebnisse /1-12/ in engem Kontakt mit RBU eine Ist-—
analyse des Kernmaterialflusses und -bestandes durchgefiihrt /1-17/ und
das bestehende Belegsystem daraufhin iiberpriift, ob es den neuen EURATOM-
Anforderungen geniigt und ob es in seiner jetzigen Form fiir die Ubernahme
auf ein DV-System geeignet ist. Die Anforderungen, die RBU aus betrieb-
licher Sicht an ein DV-System fiir die SpFK stellt, wurden erhoben. Aufler-
dem wurde eine Standortliste fiir die Durchfiihrung einer rechnergestiitzten
Inventur bei RBU erarbeitet.

Mit der Aufnahme der Ein- und Ausgabedatenbfﬁr das DV-System der SpFK

wurde begonnen.

Die eigentliche Systemanalyse, d.h. die Bestimmung der Hardware-Konfigu-
ration des DV-Systems und die Beschreibung seiner Funktionen, wird 1978

durchgefiihrt,
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Implementierung von Uberwachungssystemen
(Vorhaben 07.01.03)

Einfilhrung der EURATOM/IAEO-Kernmaterialiiberwachung in

kerntechnischen Anlagen der Bundesrepublik

.1 {Ubersicht iiber die Arbeiten

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

Die Arbeiten auf dem Gebiet der Kernmaterialiiberwachungs-Implementierung

konzentrierten sich im Berichtsjahr auf drei Schwerpunkte:

I.

Unterstiitzung von Anlagenbetreibern und BMFT bei der Einfiihrung der

Uberwachung

Fiir das Kernforschungszentrum Karlsruhe wurden die "Grundlegenden Tech-
nischen Merkmale" zusammengestellt und EURATOM iibersandt. Sie sind als
"design informations" an die IAEO weitergeleitet worden. Im Auftrag

des BMFT wurden IAEO-Inspektionen und -Besuche in GWK, NUKEM, ALKEM,
RBU, VAK und im KfK beobachtet und iiber sie berichtet, an Verhand-
lungen iiber facility attachments fiir GWK, LWR und SUR teilgenommen und

in Zusammenarbeit mit den Betreibern Stellungnahmen ausgearbeitet /2-1/.

Arbeiten zur Kernmaterialiiberwachung in der Fa. ALKEM

Im Rahmen eines Zusammenarbeitsvertrags standen Arbeiten zur Ein-
fiihrung eines EDV-Systems (Zusammenstellung von Anforderungen) und

zur Ergidnzung der design informations (Zusammenstellung der MeBgenauig-
keiten, Berechnung der erreichbaren Bilanzierungsgenauigkeit) in engem
Kontakt mit Betreiber und EURATOM im Vordergrund. Uber die Ergebnisse

der letztgenannten Arbeit wird im folgenden berichtet.

Arbeiten zu Containment- und Surveillance-MaBnahmen

Gemeinsam mit einem UnterausschuB des VDEW-Arbeitskreises "Kern-
materialiiberwachung" und EURATOM, Ispra, wurden Arbeiten an Versie-

gelungsverfahren fiir LWR-Brennelemente wieder aufgenommen. Bisherige



Ergebnisse sind die Kldrung der Entwicklungspotentiale und die Zusam-—
menstellung der Anforderungen. Die Arbeiten sollen in ein geplantes
Zusammenarbeitsprogramm mit der IAEO aufgenommen werden. Ebenfalls

in den Rahmen des geplanten Zusammenarbeitsprogramms fallen Arbeiten
zum Aufbau eines Film-Kamerasystems, mit denen begonnen wurde. Das
teilaufgebaute System wurde am KKW Stade und an der WAK getestet. Uber

seinen Aufbau ist an anderer Stelle berichtet /2-1/.

2,1.2 Zur Abschitzung der Ungenauigkeit einer Kernmaterialbilanz in einer

Mischoxid-Fabrikationsanlage, untersucht am Beispiel der Fa. ALKEM .

G. Bork, Chr. Briickner, W. Hagenberg, V. Raschendorfer

Zusammenfassung

Aufgrund der EURATOM-Verordnung Nr. 3227/1976, Artikel 1 ist jeder Be-
treiber einer kerntechnischen Anlage verpflichtet, der Kommission der
Europidischen Gemeinschaften die grundlegenden technischen Merkmale der
Anlage gemdB dem entsprechenden Musterformblatt nach Anhang I der Ver-
ordnung anzugeben. Dieser Anhang I enthidlt verschiedene Fragebdgen fiir

die verschiedenen Anlagetypen. Fiir Konversions-—, Fabrikations— und Wieder-

aufarbeitungsanlagen ist unter anderem folgendes anzugeben:

Beschreibung der Methoden zur statistischen Aﬁswertung der im Rahmen der
Programme zur Qualititskontrolle der Messungen gewonnenen Daten hinsicht-
lich der systematischen und zufdlligen Fehler und zur Abschitzung der MeR-
ungenauigkeit (d.h. Bestimmung der zuf#lligen und systematischen MeBfehler
und der jeweiligen Fehlergrenzen); Beschreibung der statistischen Verfahren,
die zur Kombination einzelner MeBfehlerabschdtzungen benutzt werden, um

die Gesamtfehlergrenzen fiir Absender/Empfinger-Differenzen, den Buchbe-

stand, den realen Bestand und das nicht nachgewiesene Material zu erlangen.

Die vorliegende Arbeit umfaBft die geforderte Abschidtzung der Unsicherheit,
mit der die Materialbilanz bei der Fa. ALKEM aufgrund zufdlliger und syste-

matischer Fehler geschlossen werden kann. Sie enthdlt die benutzten
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Formeln und erliutert das Verfahren. Die Ergebnisse kdnnen unter bestimm-

ten Randbedingungen als repridsentativ fiir diese Anlage angesehen werden.

Allgemeine Vorbemerkungen

Bilanzierung und '"nicht nachgewieéenes Material"

Fiir die Uberwachung des Kernmaterials in einer kerntechnischen Anlage
durch unabhingige Kontrollinstitutionen bildet die vom Anlagenbe-
treiber aufgestellte Kernmaterialbilanz eine wesentliche Grundlage.
Die Bilanz bezieht sich auf einen vorgegebenen Bilanzierungszeitraum
und bedeutet die Gegeniiberstellung des realen Bestandes am Ende des
Bilanzierungszeitraumes (B2) mit dem Sollbestand (Buchbestand) zum
gleichen Zeitpunkt, wobei sich dieser aus dem realen Bestand (Bl) am
Anfang des Bilanzierungszeitraumes zuzliglich der Summe der Einginge (E)
und abziiglich der Summe aller Ausgdnge (A) widhrend des Bilanzierungs-
zéitraumes ervechnet. Die Differenz zwischen dem Buchbestand und dem
realen Bestand (B2) wird als "nicht nachgewiesenes Material = material
unaccounted for (MUF)" bezeichnet. Die Bilanzgleichung lautet fiir den

Bilanzierungszeitraum demnach

MUF = B2 - (BI+E-A)

Der Erwartungswert fiir das nicht nachgewiesene Material ist Null,
sofern kein Material "abgezweigt'" wurde. Da jedoch alle Summanden der
Bilanzgleichung aus Messungen stammen, die als unabhingig vorausgesetzt
werden, sind die Summanden selbst und damit MUF fehlerbehaftet, und

MUF besitzt einen Unsicherheitsbereich um den Erwartungswert Null. Die

Varianz von MUF ist

var(MUF) = var(B2) + var(Bl) + (E) + var(A)

Abzweigungsstrategien und Verifikationsmodelle

Eine Abzweigung von Kernmaterial ist denkbar
- mit Verfilschung der in die Bilanz eingehenden Daten fiir das
Material, so daB die Bilanz scheinbar "aufgeht"

- ohne Verfilschung der Daten.



Dementsprechend muf die Kernmaterialiiberwachung durch die Kontroll-

behdrden zwei Tdtigkeiten umfassen:

- die Verifikation der Eingangsdaten der Bilanz durch Nachmessung,
ggfs. stichprobenweise, sowohl der vom Betreiber in Bestands&nde-
rungsberichten gemeldeten Bestandsdnderungen, als auch der in Auf-
stellungen des realen Bestandes aufgelisteten Anfangs— und End-
bestdnde (Datenverifikation)

- die Nachrechnung der Bilanz und die Bewertung des MUF.

Beide Schritte geschehen nach der gegenwirtig gelibten Uberwachungs-
praxis insofern unabhingig voneinander, als die Bilanzpriifung, mit Aus-
nahme bei Aufdeckung offensichtlicher Fehler, auf der Grundlage der vom
Betreiber gemessenen und angegebenen Daten und nicht mit den bei der
Datenverifikation von den Kontrollbehdrden gefundenen Werten durchge-

fiihrt wird.

Die Datenverifikation erfolgt unter Beriicksichtigung der bei den Einzel-
messungen — des Betreibers wie denen der Inspektoren der Kontrollbehdrde -

auftretenden Fehler.

Die Bewertung des MUF muB die Unsicherheit der Bilanzierung, die sich

in der Varianz des MUF bzw. o(MUF) = yvar (MUF) ausdriickt, beriicksichtigen.
Mit anderen Worten: Will man bei der Bewertung einer Bilanz, die nicht
MUF = O ergibt, entscheiden, ob der Verdacht einer Abzweigung gerecht-
fertigt ist, muB man zundchst den durch zufidllige und systematische
Fehler bewirkten, also vom Mefisystem der Anlage bestimmten ''matiirlichen"

Unsicherheitsbereich von MUF kennen.

Aus diesem Grunde gehSren sowohl die Auflistung der MeBunsicherheiten als
auch die Berechnung des Unsicherheitsbereiches von MUF zu den vom
Betreiber an die Uberwachungsbehdrde zu iibermittelnden Informationen

iiber seine Anlage.
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Der MaterialfluB in der Fabrikationsanlage ALKEM

Allgemeines

Die Fabrikationsendprodukte der Fa.’ALKEM sind Brennstibe fiir Leicht-
wasserreaktoren und fiir schnelle Reaktoren. Als Ausgangsmaterial hier-
flir dienen Plutoniumnitrat, Plutoniumdioxid und Urandioxid. Die Fabri-
kationsstidtte umfaft eine Fabrikationshalle, in der Stahlcaissons fiir
die einzelnen Verarbeitungsbereiche aufgestellt sind, die aus Sicher-
heitsgriinden gegeneinander abgeschottet sind. Die eigentliche Verar-
beitung erfolgt in a-dichten Handschuhkisten, die zum Materialtrans-
port mit ebenfalls a-dichten Transportkanilen mit entsprechenden
Schleusen untereinander verbunden sind. Die Einrichtungen der Anlage
sind weitgehend mechanisiert und werden teilweise automatisch betrieben.
Die Verarbeitung des Brennstoffes erfolgt portionsweise, wobei GrdBe
und Anzahl der Portionen fiir die einzelnen Betriebsbereiche je mach
deren Verarbeitungskapazitit variieren. Wegen der unterschiedlichen
Anforderungen an das Fertigprodukt verliduft der Betrieb in Kampagnen,

deren Umfang sich nach der Auftragsmenge richtet.

Die Verarbeitung des Materials

Alles angelieferte Material wird zundchst dem Lagerbereich zugefiihrt.

Das Plutoniumnitrat wird als salpetersaure L&sung in ca. 10 1 fassen-

den Stahlflaschen angeliefert und nach einer Brutto-Tara-Wigung.sowie
einer Pu-Konzentrationsbestimmung in Vorratstanks abgefiillt, wobei es mit
Restbestidnden frilherer Lieferungen vermischt werden kann. Aus diesen Tanks
wird das Material in Portionen (Volumen~ und Konzentrationsmessung) ent-—
nommen, die jeweils einer Konversionscharge entsprechen. Die Konversion
verlduft {iber die Zwischenstufe Pu-Oxalat durch anschlieBende Kalzina-
tion zu Pu02. Noch in der fliissigen Phase des Prozesses findet die Ab-
trennung des aus dem Pu-Isotop 241 durch B-Zerfall entstandenen Americium
statt. Das entstandene PuO_-Pulver wird gewogen und ins Lager zuriick-

2
gefiihrt,
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Zur Herstellung des Brennstoffes werden dem Lager Pu02, UOZ’ ggf. Ammonium-
Uranyl-Carbonat-Pulver .(AUC) oder andere Additive sowie geeignete Schrotte
entnommen und im Pulverbereich entsprechend dem vorher berechneten Mischungs-—
verhdltnis dosiert und dem Mischer zugefiihrt. Die beigegebenen Schrotte wurden
vorher aufgearbeitet, d.h. gemahlen, gesiebt und homogenisiert. Von der Brenn-
stoffmischung werden Proben entnommen und an diesen iiberpriift, ob sich die
berechnete Materialzusammensetzung tatsidchlich eingestellt hat. Gegebenenfalls
miissen einzelne Komponenten nachdosiert werden. Nach Feststellung der Gesamt-
menge des Mischpulvers und der genauen Anteile der einzelnen Komponenten (Wid-
gung und chemische Analyse) wird das Material der Pelletpresse zﬁgefﬁhrt. Beim
PreRvorgang entstehen Schrotte, die nach Arten (Griinschrott und Riicklaufpulver)
getrennt gesammelt und gewogen werden, um sodann in das Lager gebracht zu wer-
den. Die Griinlinge werden gezi#hlt in den Pelletbereich transferiert, wo sie
nach einer puffernden Zwischenlagerung gesintert werden. Nach dem Sintern wird
an entnommenen Proben sowohl die chemische wie auch die Isotopenzusammensetzung
des Materials festgestellt. Die Sinterlinge werden sodann geschliffen, ge-
waschen und getrocknet, danach durch Wigen von jeweils ca. 20 Pellets deren
mittleres Gewicht bestimmt und sodann der Oberflichenkontrolle unterworfen. Die
bei diesen Prozessen entstehenden Schrotte werden ebenfalls wieder gesammelt,
gewogen und ins Lager zuriickgefiihrt., Die nunmehr maRgerechten Pellets werden
entsprechend der Spezifikation der Brennstidbe zu Teilsiulen auf besonderen Pa-
letten zusammengelegt (je Palette ein Stab). Hier erfolgt die Dokumentation der
Zusammensetzung jeder einzelnen Sdule mit Zuteilung einer Kennzeichnung. Nach
nochmaligem Trocknen der Teilsdulen werden diese in die Brennstabhiille einge-
fiihrt. Durch die an dieser Stelle erfolgen&e Kopplung der Brennstabnummer mit
der Kennzeichnung der Brennstoffsidule wird der Inhalt des Brennstabes in einer
Brennstabkarte festgehalten. Die Hiille wird dann evakuiert, mit Schutzgas ge-
flutet und zugeschweiffit. Mit der Brennstabendkontrolle wird das Fertigprodukt
einer letzten Priifung unterzogen, um sodann im Lagerbereich bis zum Transport
an den Auftraggeber verwahrt zu werden. Die bei der Endkontrolle ausgeschiedenen

Stibe werden in den ProduktionsprozeR zuriickgefiihrt.

Der an fast allen Produktionsstellen ebenso wie im Analytikbereich entstehende
Abfall wird je nach seiner Beschaffenheit (fliissig oder fest, ggf. brennbar
oder nicht brennbar) behandelt, sortiert, in Plastiksickchen eingeéchweiﬁt und

letztlich in 200-1-Fissern gesammelt.



Randbedingungen fiir die Bilanzierung

Kernmaterialarten
Die Fa. ALKEM verwendet Uran verschiedener Anreicherungsgrade und
Plutonium zur Herstellung von Reaktorbrennstidben. Da nach der genann-
ten EURATOM-Verordnung das Kernmaterial in den Kategorien

~ abgereichertes Uran

= Natururan

- angereichertes Uran mit bis zu 20 % U-235-Gehalt

- angereichertes Uran mit {ber 20 7 U-235-Gehalt

- Plutonium
getrennt bilanziert werden muB, wurde auch die Abschitzung der Bilan-
zierungsunsicherheiten fiir jede Kategorie einzeln vorgenommen.
Das gesamte zu betrachtende Kernmaterial wird derart in Kernmaterial-
arten eingeteilt, daB jeder Art eine bestimmte Kombination von MeB-—
verfahren mit gleichbleibenden zufdlligen und systematischen Fehler-
werten zugeordnet werden kann. Fiir die ProzeBeingangsmaterialien (Pu-
Nitrat, Pu-Oxid, U-Oxid und AUC-Pulver) ist diese Einteilung ohne
weiteres mdglich. Um das Prinzip auch fiir die Materialien beibehalten
zu kénnen, die aus Mischungen von Pu- und U-haltigen Substanzen be-
stehen (Mischoxid-Pulver, -Pellets, Brennstdbe, Schrotte) muB mit
Riicksicht auf das Produktionsprogramm der Fa. ALKEM die Annahme ge~
troffen werden, daR es zwei Arten gemischten Materials gibt, die sich
sowohl in ihrem Pu-Gehalt, als auch im U-235-Gehalt stark unterschei-
den.
Der numerischen Durchfiihrung der Abschdtzung wurden die vom Betreiber
in der Zeit vom 1. September 1976 bis 31. August 1977 an die Uber-
wachungsbehdrde EURATOM iibermittelten monatlichen Bestandsmeldungen

(Nachweise IIIa und b) zugrunde gelegt.

Korrelierte Werte /2-1/
Die oben angegebene Gleichung fiir die Beitrdge von Unsicher-—
heiten von Bestands—, Eingangs— und Ausgangsmessungen zur Bilan-

zierungsunsicherheit, d.h. zu o = Yvar (MUF) geht davon aus,

MUF
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daB es sich um unabhingige Messungen handelt. Dies ist jedoch nur bei

einem Teil des in einer Bilanz erfaBten Materials der Fall.

Die im Referenzzeitraum in der Anlage mdglichen zeitlichen Kernmate—
rialbewegungen zwischen den Bilanzierungsstellen Bestand 1 (Bl),
Eingang (E), Ausgang (A) und Bestand 2 (B2) lassen sich in folgendem

Schema darstellen:

Bl B2

Verarbeitungs = ‘
D—-—------) proxoss —----———E

|
|
|
|

p
<]
m

AlA

Bllanxzlerungsxeitraum

Bei Materialbewegungen durch den VerarbeitungsprozeR hindurch (mit
unterbrochenen Linien angegeben) kann vorausgesetzt werden, daB alle
Beitridge zur Bilanz auf unabhingigen Messungen beruhen. Die ausgezoge-
nen Linien hingegen bedeuten Ubertragungen von Materialteilmengen, die
unter Fortschreibung urspriinglich gemessener Daten von Bl oder E nach
B2 oder A erfolgen, also nicht mit unabhdngigen Messungen verbunden
sind. Die Fortschreibung erfaBft auch die urspriinglichen MeRffehler,
sodaB, wie sich in einem Beispiel fiir aus Bl nach B2 {ibertragene Teil-

mengen leicht zeigen 138t



+
Bl Mx - cM
X
B2. MX + OM
X
Bilanz : 0+0

weder ein Beitrag zum MUF noch zu dessen Ungenauigkeit geleistet wird.
Sie gelten als "korrelierte Kernmaterialmengen' und miissen vor der

Berechnung der Bilanzierungsungenauigkeit aus den Bestands- bzw. Ein-—
gangs— und Ausgangslisten eliminiert werden. Die zur Berechnung heran-

gezogenen Restmengen werden als "bereinigte Elementmasse' bezeichnet.

MeBverfahren und MeBfehler

Die Feststellung der zu bilanzierenden Elementgewichte (Pu, U in den vier
verschiedenen Anreicherungskategorien) geschieht in aller Regel durch eine
Kombination von Massenbestimmung der Elementverbindungen bzw. Mischungen
derselben und Konzentrationsmessungen, die regelmiBig an einer oder mehreren
der Gesamtmasse entnommenen Proben durchgefiihrt werden. Eine Ausnahme von

dieser Regel besteht bei der Abfallmessung.

Verfahren zur Massenbestimmung

Brutto-Tara-Wigung

Die Brutto-Tara-Wdgung wird fiir alle pulverf&rmigen Substanzen und Schrotte
benutzt. Vom Betreiber wurden absolute, zufdllige Fehler von + 1 g fiir je-
weils eine Widgecharge im 2-5 kg-Bereich angegeben. Beziiglich der systema-
tischen Fehler wird davon ausgegangen, daB diese bei Brutto— und Tarawigung

gleich groR (also géwichtsunabhéngig) sind und sich deshalb aufheben.
Nettowdgung

Die Nettowdgung wird zur Massenbestimmung von Pellets angewandt. Fiir die
als "Brennstdbe' bezeichneten Materialmengen werden die Daten der letzten
Nettowdgung der Pellets vor dem Einfiillen in die Brennstabhiillen i{ibernommen

und mit diesen bilanziert.



Als absolute zufdllige Fehler der Nettowidgung wurden vom Betreiber
+ 0,1 g bei Wdgechargen von 100-200 g angegeben. Systematische
Fehler werden als vernachldssigbar angesehen, weil die Widgeein-
richtungen in kurzen Zeitabstinden, z.T. sogar vor und nach jeder
Wigung mit Eichgewichten kontrolliert werden. Es handelt sich um

Waagen mit digitaler Anzeige.
Volumenmessung

Objekt der Volumenmessung ist das in LOsung befindliche Plutonium-—
nitrat. Bei der Volumenmessung handelt es sich streng genommen um
die Ablesung einer Fiillstandsanzeige bzw. um die Differenz zweier
Fiillstandsanzeigen. Der vom Betreiber angegebene relative zufidllige
Fehler von 1-10_2 berubt ebenso wie der in gleicher GrdBe angenom-—

mene systematische Fehler auf einer Schidtzung.

Verfahren zur Konzentrationsbestimmung

Pu-Faktor-Bestimmung

Zur Bestimmung des Pu-Element-Gehaltes einer Substanz wird bei

Fa. ALKEM eine potentiometrische Methode (AgO-Verfahren /2-3/).
benutzt. Die vom Betreiber angegebenen Werte fiir zufdllige und
systematische Fehler sind unterschiedlich groB fiir die verschiedenen
Substanzen. Sie hingen wesentlich auch von der Gr5Be des Pu-Anteiles
in der Substanz ab. Die Messung wird an einer oder mehreren entnomme-
nen Proben durchgefiihrt. Dabei entstehen zufdllige Probenahmefehler,
die sowohl auf der mit einem Fehler behafteten Probenmenge wie auch
auf Inhomogenitdten der Muttersubstanz beruhen kénnen. Fiir die An-
nahme systematischer Probenahmefehler fanden sich keine plausiblen

Argumente.

U-Faktor~Bestimmung

Die im letzten Absatz erwdhnte Methode wird auch zur Bestimmung des U-
Elementgehaltes herangezogen, jedoch muB vor der Uran-Bestimmung
die Pu-Messung durchgefiihrt sein. Im iibrigen gelten alle Ausfiihrungen

des vorherigen Absatzes auch hier.



Plutonium im Abfall

Zur Feststellung von Pu-Mengen im Abfall bedient man sich bei Fa,
ALKEM einer gammaspektroskopischen MeBmethode, die jedoch groBe Un-—
sicherheiten aufweist. So ist man bei der Angabe von Fehlern auf
Schitzungen angewiesen, Der Betreiber hat die anzunehmenden Fehler
mit 30 % fiir zufdllige und 40 % fiir systematische Fehleranteile an-
gegeben.

Diese Unsicherheit bewirkt, daB in der Gesamtabschitzung der Bilan-
zierungsungenauigkeit der Abfall den weitaus grdBten Einzelposten

ausmacht.
Uran im Abfall

Fiir die hier vorliegende Arbeit wurde wegen Fehlens anderer Angaben
von der Tatsache ausgegangen, daB zwischen Plutonium und Uran im Fer-
tigungsprozeB bestimmte, feste Relationen hinsichtlich ihrer korres-
pondierenden Mengen bestehen. Deshalb konnte die anzusetzende Uran-—
menge im Abfall aus den Plutoniummengen im Abfall berechnet werden.
Natiirlich muBte hierfiir die gleiche Fehlerbreite angenommen werden
wie beim Plutonium,was auch beim Uran zu den gleichen Folgen hin-

sichtlich der Bilanzierungsunsicherheit fiihrt.

Zur Behandlung der systematischen Fehler

Die verwendeten Werte fiir systematische Fehler beruhen auf Schitzungen
des Betreibers. Da iiber ihre Herkunft und Art keine genauen Kenntnisse
existieren, wurde ihre Auswirkung auf den Gesamtfehler mit zwei ver-

schiedenen Modellannahmen untersucht:

Bei der Modellrechnung 1 wurde angenommen, daB alle bei Eingangs-,
Ausgangs— und Bestandsmessungen auftreteﬁden systematischen Fehler
unabhingig voneinander sind und ihre Varianzen, bezogen auf die jewei-
ligen bereinigten Elementmassen, voll als additive Anteile der Varianz

von MUF zu beriicksichtigen sind.




Die Modellrechnung 2 geht dagegen davon aus, daR Messungen, gleich-
giiltig ob bei Eingangs—, Ausgangs- oder Bestandsbestimmungen, die

mit dem gleichen MeRverfahren durchgefiihrt werden, einen nach Vor-
zeichen und, bezogen auf die Hbhe des MeBwertes, nach der relativen
GrbRe konstanten systematischen Fehler aufweisen. Dies bedeutet, daf
zum Beispiel dann, wenn zwei verschiedene, aber in der Masse gleiche
Kernmmaterialien bei einer Eingangsmessung bzw. bei einer Ausgangs-—
messung mit dem gleichen MeBverfahren bestimmt werden, sich die
systematischen Fehler aufheben. Einen Beitrag zur Gesamtvarianz liefert
bei mit einem bestimmten MeRverfahren M erfaBten Kernmaterial nur der
systematische Fehler aus der Mengendifferenz:

BI(M) + E(M) - (B2(M) + A(M))

Zur Abschdtzung der Bilanzierungsungenauigkeit benutzte Symbole

und Formeln

Verwendete Symbole

M = Masse des Elementes der jeweils betrachteten Sorte (Pu, Uab’

U , U < 20 % U-235, U__ > 20 Z U-235), enthalten in der
nat’® "an — an

im Referenzzeitraum betrachteten Gesamtmasse des Kernmaterials

in der jeweiligen Kernmaterialart

m = wie oben, jedoch enthalten in einer MeBcharge
n = Anzahl der MeBchargen

A = absoluter zufdlliger Fehler

§ = relativer zufdlliger Fehler

6S = relativer systematischer Fehler

Weitere Indices:

BW = Brutto-Wigung
TW = Tara-Wiadgung
W = Wigung



NW = Nettowidgung

V = Volumenbestimmung
F = Elementfaktorbestimmung
P = Probennahme

Verwendete Formeln

Fiir Brutto-Tara-Wiagung und Elementfaktor-Bestimmung und Probenahme-
fehler:

2 ‘351 a§+a§ 2
var(M) = M. (% + — = 4+ §%)
N, TN SF

Fiir Netto-Wigung und Elementfaktor-Bestimmung mit Probenahmefehler:

2 2. .2
6 S.+68
2 O W 2 F °P 2
var(M) = M -(NW + 6SW + .NF + GSF)

Fiir Volumenbestimmung und Elementfaktor-Bestimmung mit Probenahme-
fehler:

2 2, .2
S S_+68
2 Vv 2 F P 2
var() = M0 Gy + gy * T * Sgp)

Fir Abfallmessungen:

Plutonium im Abfall:
2

8

Uran im Abfall:

62 62
2 W F 2
var (M) = M- G+ -+ Sgp)
A A
Fir o -Berechnung:

MUF

'OMUF'= (z var(M))l/2




Zusammenfassung und Diskussion der Ergebnisse

Die numerische Durchfiihrung der Abschitzung der Bilanzierungsungenauig-
keit ist in einem zweitenBerichtsteil enthalten, der beim Betreiber

hinterlegt ist. Die Ergebnisse sind in der folgenden Tabelle zusammenge-

stellt:
Kernmaterialsorte OMUF (% vom Durchsatz)
Modell 1 Modell 2
Plutonium 0,35 0,34
U 0,07 0,05
UL 0,09 0,08
U (<207 U-235) 0,25 0,25
an —
U, (>20% U-235) 0,5 0,5

Folgende Erlduterung ist erforderlich: Wihrend die Werte fiir Pu, Uab
Unat und Uan(>ZOZ) als reprdsentativ angesehen werden k&nnen, trifft
dies fiir U(<20%) nicht zu, da der Durchsatz im betrachteten Zeitraum

D, <20%=0.
an

Die Tahelle erlaubt festzustellen, daR

- die Werte fiir SMUF alle deutlich unter 1 7 des jdhrlichen Durchsatzes
liegen
- es keinen wesentlichen Unterschied ausmacht, ob die Behandlung der

systematischen Fehler nach dem ersten oder zweiten Modell erfolgt.

Im {ibrigen zeigt die Analyse der numerischen Behandlung der Bilanzierungs-
unsicherheit, daB der weitaus grtfte Anteil der Unsicherheit bei allen
untersuchten Kernmaterialsorten aus der Ungenauigkeit der Abfallbestimmungen

herriihrt.



Beriicksichtigung des "hidden inventory"

Bel einer Aufnahme des realen Bestandes bleibt, auch dann, wenn diese
nach Ausrdumen der Anlage durchgefiihrt wird, eine gewisse Menge von
Kernmaterial nicht erfaBt, die sich als Restmenge in Rohrleitungen,
Schliuchen etc. befindet. Dieses "hidden inventory" liefert im allge-
meinen einen wesentlichen Beitrag zum MUF. Bei Rechnungen iiber den Un-
sicherheitsbereich fiir das "material unaccounted for" findet das
"hidden inventory" hingegen {iblicherweise keine Beriicksichtigung, da
seine Menge und die Unsicherheit, mit der diese Menge angegeben werden
kann, eben nicht auf Messungen bzw. MeBunsicherheiten sondern lediglich
auf Schdtzungen beruhen, in die auch Erfahrungswerte iiber Differenzen

zwischen Soll- und Istbestinden in Anlageteilen einflieflen.

Andererseits kann nicht {ibersehen werden, daB diese Erfahrungswerte
einen erheblichen Schwankungsbereich des "hidden inventory'" ausweisen,
in der Weise, daB je nach Ausriumungsgrad das "hidden inventory" von
einem Maximalwert bis nahe zu Nullvariieren und deshalb sein Beitrag
zum '"material unaccounted for'" sowohl eine VergrdBerung des MUF als

auch eine Verkleinerung bis hin zu negativen MUF-Werten bewirken kann.

Der Maximalwert des "hidden inventory" (BH) fiir Pu wuide fiir diese Be-
trachtung mit ca. 2 kg angenommen. EntschlieBt man sich, den Beitrag
zum Schwankungsbereich des MUF mit o,.. = 2 kg anzugeben und quadratisch

BH
aufaddiert zu beriicksichtigen, so resultieren fiir Pu folgende Werte fiir

>

0,56 % vom Durchsatz

[

0,55 7 vom Durchsatz

Unserer besonderer Dank gilt den Herren van der Stricht, Rota und
Cullington fiir fruchtbare Diskussionen, die unsere Arbeit wesentlich beein-

fluBten.




2,2 Implementierung von direkten Methoden

2.2.1 Automatisierung der Uran- und Plutoniumkonzentrations-

bestimmung durch Réntgenfluoreszenzanalyse

J. Neuber, S. Flach, R. Braun

Bau und Erprobung der Mechanik

Die 1977 gefertigten Gerite fiir die Rdntgenfluoreszenzanalyse zeigen die
Abb. 2-2 und 2-3 in versuchsmifigem Aufbau in den Boxen. Die sogenannte
Probenabfiillung, die Bild 2-2 erkennbar durch die zwei senkrecht zu ihr
fiilhrenden Rohrpostrohre, wurde in einem nachstehend etwas n#her erliduterten
Dauerversuch erfolgreich erprobt. Diese Maschine besorgt das Abfiillen von
ProzeBl&sungen aus Rohrpostkapseln in ca. 10 ml fassende Einwegkiivetten.
Dieses Geridt ist sinngemidBes Gegenstiick zu automatischen Probenehmern im
WiederaufarbeitungsprozeB. Hier wie dort besteht ein wesentliches Problem
in der Unterdriickung der Querkontamination., Wie wir beim Bau unseres Proto-
typs gelernt haben, bringt die vdllige Vermeidung der Querkontamination
einen extrem hohen Aufwand an (stSrungsanfilliger) Mechanik mit sich. Die
jetzt erprobte Maschine begrenzt durch Leeren und Spiilen der Entnahmekaniile
das Verschleppen zu analysierender Elemente. Zum Beispiel verursacht eine
Probe mit maximal vorkommender Plutoniumkonzentration in einer direkt nach-
folgenden Probe rein rechnerisch eine Anhebung der dort vorhandenen Pluto-
niumkonzentration um hSchstens 2-4 ppm. Mit umgekehrtem Effekt wird in die
abgefiillten Proben ziemlich gleichbleibend etwa 1 mg Wasser eingetragen.

Im {ibrigen verlief die Erprobung iliber 5000 Abfiillvorgidnge fehlerlos. Diese

Testdauer entspricht im Einsatz etwa einem Monat bei 24stiindigem Betrieb.

Fiir die Erprobung mechanischer Gerdte kam.ein 1977 angeschafftes Mikro-
prozessorsystem zum Einsatz. Wesentliches Ziel ist die Gewinnung von Er-
fahrungen im Umfang mit solchen Systemen fiir die Laborautomatisierung.
Der Aufbau des Mikroprozessors als auch die Erstellung der Leistungsstu-
fen zur Ansteuerung von Ventilen und Motoren wurde im Herbst 77 abge-

schlossen, Das Programmieren eines Handlungsablaufs von etwa 25 sichtbaren
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Bestandteile der Probenvorbereitungsmechanik in der

Abb. 2-2:

Pridparationshox.
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Abb. 2-3: Vorrichtungen in der MeBbox
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Handlungsschritten der "Probenabfiillung' wurde als erstes in Angriff ge-
nommen. Fiir unsere Arbeits— und Entwicklungsbedingungen 148t sich zu-
sammenfassend sagen, daB der Mikroprozessor besonders geeignet ist, das
Steuerungsverhalten eines Geridtes abschliefend zu priifen und damit zu
endgiiltigen Zustands-Schritt-Diagrammen zu kommen, wie sie fiir die Be-
schaffung einer Steuerung gebraucht werden. Fiir Verschleiftests, die wir
Bauelementen durchfiihren kdnnen und die direkten EinfluB auf die Kon-
struktion einer Maschine haben, sind einfache konventionelle Steuerungs-

methoden zweckmiBiger.

ProzeRfilhrungssystem

Im Spdtjahr wurden, beruhend auf Unterlagen der 1976 durchgefiihrten Aus-
schreibung, erneut Angebote fiir ein :‘Steuerungs- und Auswertesystem ein-
geholt. Mit der exakten Festlegung der Pflichten des Industriepartners
wurde begonnen. Der Liefervertrag sieht eine Auslieferung der gesamten
Hardware fiir Mitte 78 und AbschluB des Auftrags fiir Januar 1979 vor.
Zwischen WAK und uns werden zundchst Losungen aus Reinstandards und dann
echte ProzeBlSsungen ausgetauscht. Auf diese Weise sollen die unter-

schiedlichen Spektrometertypen bei uns und in der WAK verglichen werden,

an

um anhand der ProzeRlSsungen die endgiiltigen Bedingungen fiir die Erstellung

der Auswerte-Software zu ermitteln. Da das ProzeRfiihrungssystem modular

aufgebaut wird und FORTRAN als Programmiersprache Anwendung findet, k&nnen

die beim Einsatz auftretenden Anderungswiinsche noch beriicksichtigt werden

Die ungekldrte Finanzierungslage fiihrte im Berichtszeitraum zu zeitlichen
Verzdgerungen sowohl bei der Fertigung der mechanischen Bauteile als auch

bei der Beschaffung des ProzeRfiihrungssystems.
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2.3 Implementierung von zerstdrungsfreien Methoden

Mit konkreten MeBgeridteentwicklungen zum Einsatz in kerntechnischen An-
lagen zum Zweck der SpaltstofffluBkontrolle befaften sich die fortge-
filhrten Arbeiten zur In-Line-Messung der 235U—Anreicherung in einer LWR-
Brennelementfabrikationsanlage sowie zur Plutoniumbestimmung in festen

Abfillen.

Einen anderen Ar¥beitsschwerpunkt stellte die aktive Teilnahme an »
Gemeinschaftsvorhaben der Arbeitsgruppe fiir zerstdrungsfreie MeBverfahren
und physikalischen Standards der ESARDA dar. Hier ist in erster Linie

das Vorhaben zur Herstellung physikalischer U,O_-Standards fiir gammaspek-

0
: 235 . 38 o

trometrische U-Anreicherungsmessungen zu nennen, Mit diesem Vorhaben
sollen zum ersten Mal auf breiter internationaler Basis unter Einbeziehung
der Uberwachungsbehdrden Euratom und TAEA anerkannte physikalische Standards
fiir eine zerst8rungsfreie MeBmethode hergestellt werden. Das amerikanische
National Bureau of Standards (NBS) hat sich 1977 diesem von der ESARDA
initiierten Vorhaben angeschlossen. Als weitere Gemeinschaftsaktivitit

der zuvor erwdhnten Arbeitsgruppe der ESARDA ist ein Ende 1977 angelaufener
Interlaboratoriums-Vergleichstest zur gammaspektrometrischen Plutonium-
isotopenanalyse zu nennen, an dem neben dem KFK mehrere Labors innerhalb der

ESARDA teilnehmen werden.

2.3.1 1In-Line-MeBsystem zur Bestimmung der 235U—Anreicherung in einer

LWR-Brennelementfabrikationsanlage

P. Matussek, H. Ottmar

Die fiir Ende 1977 geplante Installation und Inbetriebnahme des MeRsystems
bei der Firma RBU hat sich um ca. 6 Monate verzSgert. Der urspriinglich
vorgesehene Lieferant fiir das MeBsystem hat unmittelbar vor VertragsabschluB
sein Angebot zuriickgezogen. Die daraufhin erforderlichen neuen Verhandlungen
mit einem anderen Auftragnehmer fiihrten schlieBlich Mitte 1977 zum Kaufab-
schluB. Der Ablaufplan sieht vor, das rechnergesteuerte MeBsystem nach seiner
Fertigstellung Mitte 1978 anhand von Labormessungen beim KfK griindlich aus-
zutesten und anschlieBend bei der Firma RBU in der Produktionslinie zu in-

stallieren.
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2.3.2 Eichstandards fiir gammaspektrometrische 235U—Anreicherungs-

messungen

P. Matussek, H. Eberle

235U—Eichstandards fiir

Im Rahmen des Programms zur Beschaffung von
gammaspektrometrische Anreicherungsmessungen, das von der Working Group

for Techniques and Standards for Non-Destructive Analysis der ESARDA
initiiert wurde, konnten die Arbeiten zur Festlegung der Prozeduren fiir die
Charakterisierung und Spezifizierung des Standardmaterials sowie der Contai-
ner abgeschlossen werden. Im Berichtszeitraum sagte auch das Natioenal

Bureau of Standards der USA seine aktive Teilnahme an diesem Programm zu.

Es ist die Herstellung von etwa 100 U,O_-Pulverstandardsitzen mit je 5

3%
verschiedenen Anreicherungen vorgesehen. Damit werden den Anwendern
erstmals physikalische Standards filir gammaspektrometrische Messungen
auf einer breiten Basis zur Verfligung stehen. Erste Testproben vom BCMN

Geel fiir zerstdrungsfreie Vergleichsmessungen werden fiir Mitte 1978 erwartet.

Im Mittelpunkt der Arbeiten stand die Klirung der Frage, ob homogene oder
inhomogene Dichteinderungen des Uranpulvers die gemessene Gammaintensitdt
Beeinflussen. Rechnungen ergaben, daB bei Vernachldssigung der kohdrent
elastischen Streuung von Photonen keine Abh#ngigkeit der gemessenen 185
keV-Gammastrahlung von der Dichte und Verteilung des Uranpulvers im Proben- ‘
behilter besteht, solange die chemische Zusammensetzung des Uranpulvers und |

. 235 . . . . .
die U-Anreicherung im MeBvolumen konstant ist, und eine ausreichende

Dicke des Probenmaterials in allen vom Detektor sichtbaren Richtungen
sichergestellt ist. Ausreichende Dicke bedeutet, daB die Flichenbelegung -
d.h. das Produkt aus mittlerer Dichte und Dicke der Probe - im Fall von
Uranoxid gréRer als 5 g cm_2 bzw. 3.5 g <:m_2 sein muB, wenn das MeBergebnis

um weniger als 0,1 7% bzw. | % von der Probendicke abhdngen soll.

Wenn man elastisch kohdrente Streuprozesse im Probenmaterial beriick-
sichtigt - das sind solche Streuprozesse, bei denen die Richtung der
185 keV-Gammaquanten ge#ndert wird, nicht aber ihre Energie -,

so ist die strenge Unabhingigkeit des MeRergebnisses von der Verteilung

des Materials in der Probe nicht mehr gewdhrleistet. Die Dichteabhdngig-
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keit durch Streuung ist aber relativ klein, da der elastisch kohdrente
Streuquerschnitt nur etwa 5 % des totalen Wirkungsquerschnitts fiir die

185 keV Quanten betrigt. Dies gilt fiir alle in Frage kommenden Uranver-

bindungen.

Um die Zihlraten der 185 keV-Gammastrahlung bei gegebener experimenteller
Anordnung abschitzen zu kbnnen, wurden fiir verschiedene zylindrische
Kollimatorgeometrien die zu erwartenden Intensitidten der 235U--Gammastrah—
lung berechnet. In die Rechnungen gingen neben der Kollimatorgeometrie

und der chemischen Zusammensetzung des Probenmaterials nur elementare
nukleare Daten ein: Halbwertszeit von 235U, o- und Y-Verzweigungsverhiltnisse,

elastisch kohdrenter und totaler Wirkungsquerschnitt von Uran und den

Matrixmaterialien. Das Ergebnis ist in Abb. 2-4 dargestellt.
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Abb. 2-4; Berechnete Intensitidt der 185 keV-Photonen am Kollimatoraus-

gang flir verschiedene Kollimatorgeometrien.
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Die Kurve zeigt die berechnete Intensitdt der 185 keV-Gammastrahlung
am Ort des Detektors in Einheit Photonen pro Sekunde und pro Flichen-
einheit des Kollimatorquerschnitts in Abhingigkeit des Verh#ltnisses
Kollimatorradius/Kollimatorhdhe. Nicht beriicksichtigt ist die Absorp-
tion der Gammastrahlung in der Probenbehilterwand und in der Detektor-—

kappe.

Zur experimentellen Verifizierung der berechneten Intensititswerte

wurden Messungen an U308—Pu1verproben (235U—Anreicherung 0,7 %, 1,4 Z

und 3,2 %) mit einem hochaufl&senden Ge(Li)-Detektor durchgefiihrt. Die
verwendeten zylindrischen Bleikollimatoren hatten HShen von 1| cm,

2 cm und 3 cm bei einem festen Kollimatordurchmesser von 1 cm.

Die MeRwerte fiir die drei Kollimatoren sind in Abb. 2-4 eingetragen.

Sie liegen um 15-20 7 iiber den errechneten Werten. Die Abweichungen

lassen sich zum Teil durch die schwierig zu bestimmende Ansprechwahrschein-
lichkeit des Detektors filir fldchenhafte Quellen und durch die Tatsache er-
kldren, daB in der Rechnung unﬁollsténdige Absorption an den Kollimator-
kanten und elastisch kohdrente Streuung an der Kollimatorwand vernachlds-
sigt wurden. Dariiberhinaus tragen aber sicher auch Ungenauigkeiten

in den nuklearen Daten, insbesondere in den Wirkungsquerschnitten, zu

den beobachteten Diskrepanzen zwischen berechneten und gemessenen Intensitdten

bei.

2.3.3 Anlage zur Bestimmung des Plutoniumgehalts von schwach- und

mittelaktiven Abfillen in 200 1 Fdssern durch Messung der

Spaltneutronen

W. Eyrich, M. Kiichle

Im Institut fiir Neutronen—- und Reaktorphysik (INR) wurde eine Anlage ent-—
wickelt, mit der Plutonium in Abfallfissern iiber die Neutronenemission
gemessen werden kann. Die Anlage wurde im Jahresbericht 1976 ausfiihrlich

beschrieben.

1977 wurden die Komponenten geliefert und erprobt. Die Anlage wurde in
der INR-Technikumshalle aufgebaut und Funktionspriifungen wurden durchge-

fiihrt. Anschliefend wurden erste Messungen vorgenommen, Dazu wurde
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eine Cf-Neutronenquelle der Quellstidrke 2 x lO5 n/sec im leeren und mit
Moderator gefiillten FaB untergebracht. AuBerdem wurde die Quellen in
einen Betonbehdlter eingesetzt. um die einbetonierten Fidsser der ADB zu
simulieren. Mit mehreren Zihlrohren wurde die Gesamtzdhlrate gemessen
(nicht die Koinzidenzen). Dabei stellte sich heraus, daB man aus dem
Zihlratenverhdltnis der duBeren zu den inneren Zihlrohren im Polydthylen-

mantel Information {iber den Moderatorgehalt im FaB gewinnen kann.

1977 wurde im Zuge des Umbaus der ADB in Zusammenarbeit mit einem Archi-
tektenbiiro eine MeRstraBe fiir die serienmiBige Plutoniumbestimmung in
Fdssern entworfen. 1978 wird voraussichtlich eine provisorische Auf-

stellung bei ADB erfolgen, wozu ebenfalls 1977 die Pldne erstellt wurden.

AuBerdem wurden die zerstdrungsfreien MeBmethoden fiir Kernbrennstoff in
Abfallfdssern in einer Studie verglichen. Fiir Gamma— und Neutronenemission
sowie fiir die Messung verzdgerter Neutronen mit einer gepulsten Quelle

wurden Nachweisempfindlichkeitén und MeBgenauigkeiten angegeben.

2.4 Kernmaterial-Uberwachungssystem fiir Forschungszentren

R. Buttler, G. Stein

Auf der Grundlage des von der Arbeitsgruppe SpaltstofffluBkontrolle der

KFA entwickelten Konzepts eines Kernmaterial-Uberwachungssystems fiir grofe
Forschungszentren wurden wesentliche Elemente des Systems weiter detailliert.
Im Rahmen der Erarbeitung der Detailkonzeption fiir das Kernmaterial-Bilan-
zierungs—- und -kontrollsystem (KBKS) wurden Verfahren zur‘Aufnahme des

realen Bestandes und zur Erfassung der Kernmaterialdaten entwickelt. Ferner
wurde ein IAEQO-Forschungsauftrag zu Teilproblemen des Buchhaltungssystems

bearbeitet.

In der KFA befaBt sich ein Arbeitskreis, dem Mitarbeiter der betroffenen
Institutionen angehdren, mit der Implementierung des computergestiitzten

KBKS im Teilbereich HeiBe Zellen der KFA. Zu den Aufgaben des Arbeitskreises
zdhlen die Erstellung von programmierreifen Unterlagen und die Programmie-—

rung des Systems.
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Das KBKS wird in der Programmiersprache APL unter Benutzung der in der
KFA vorhandenen Hardware realisiert. Es dient als Informationssystem fiir
Betreiberbelange und Behdrdenanforderungen. Die Erfassung und Uberwachung
des Materials vollzieht sich auf zwei Ebenen, die sich einer gemeinsamen
Datenbank bedienen. Die untere Ebene wird von den betriebsinternen Kern-
materialverwaltungen der Institute gebildet, widhrend die obere Ebene die
Anforderungen einer zentralen Buchhaltungs— und Kontrollstelle erfiillt,

die auch mittels geeigneter Auswerteprogramme die Berichte erstellt.

Das Spaltstoffinventar wird unter Beriicksichtigung der besonderen Bedin-
gungen in Forschungszentren nach den folgenden Kriterien charakterisiert:
Unterteilung nach Inventareinheiten, buchungstechnische Zuordnung zu Mate-
rialbilanzzonen und Schliisselmefpunkten, Aufgliederung nach Umgangsorten,
Materialkonfigurationen und Zusammenfassung nach Chargen. Die Daten werden
auf zwei verschiedene Datenbestidnde verteilt: Die Stammdatei speichert fiir
alle Inventareinheiten (IE) alle zur Beschreibung des aktuellen Zustands
erforderlichen Daten (Merkmale'einer IE).

Die Vorgangsdatei enthdlt alle Angaben, die zur Anderung von Merkmalen
einer IE filhren (Merkmale von Buchungsvorgdngen). Jede IE wird mit einem
im gesamten Forschungszentrum eindeutigen unverinderlichen Identifikations-—
kennzeichen versehen. Die Angaben zu einer IE werden unter diesem Identifi-

kationskennzeichen gespeichert und abgerufen.

Bei der Erfassung der Daten wird bei Umgang und Verwaltung des Kern-
materials von betrieblichen Abliufen ausgegangen. Solche Abldufe sind z.B.
Zugang, Abgang sowie ProzeBabliufe mit Kerrmaterial. In Verbindung mit
diesen Ablidufen ist eine Verifikation der Daten im allgemeinen nur dann
mdglich, wenn sie sich leicht durchfiihren 148t, wie z.B., durch Wigung,
Lingenmessung, Zidhlung usw. Wenn sich die Mengenangaben nicht #ndern, wer-
den die Buchdaten fortgeschrieben. Die durch die betrieblichen Abliufe be-
wirkten Veridnderungen der Inventareinheit-Daten werden mittels Buchungs-—
vorgidngen im System registriert. Zu jedem der 8 Buchungsvorginge (BV) ist
ein Datensatz festgelegt. Die Eingabe der BV-Daten erfolgt durch autori-
sierte Personen nach Aufrufen des BV im Dialog zwischen Rechner und An-
wender. Es werden nur Daten eingegeben, die der Rechner nicht kopieren oder

selbst ermitteln kann. Um Fehler weitgehend auszuschlieBen, werden alle
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priifbaren Daten auf Richtigkeit oder Plausibilitdt gepriift. Durch ent-
sprechende Zugriffsberechtigungen und geeignete Auswerteprogramme ist
sichergestellt, daB jede Stelle nur die von ihr bendtigten Informationen

enthdlt.

Zur Bestimmung der Kernmaterialdaten der Inventareinheiten ist eine ent-
sprechende Mefinstrumentierung erforderlich. Neubestimmungen von Kern-
materialdaten durch Messungen werden jedoch wegen des erforderlichen Auf-
wandes nur dann vorgenommen, wenn Materialdaten nicht vorliegen oder nicht
hinreichend zuverlissig erscheinen. Messungen, die zur Aufnahme des realen
Bestandes im Rahmen des Kontrollsystems durchgefiihrt werden, beruhen im
wesentlichen auf zerstdrungsfreien MeBverfahren. Die zentrale Stelle, die
mit der Durchfiihrung dieser Arbeiten betraut ist, wird aus diesem Grunde
zundchst mit dem MAS-System (Multi-Purpose-Assay-System) ausgeriistet.
Dieses System ist in der Lage, unbestrahltes Kernmaterial in den verschie-
denen Konfigurationen, wie sie in der KFA vorkommen, zerstSrungsfrei zu
analysieren. Es beruht auf der Spaltkoinzidenztechnik nach Aktivieren der

Proben mit Neutronen einer Cf-252 Quelle.

Bisher sind mit dem MAS-System detaillierte Messungen an unbestrahltem
Kernmaterial, wie z.B. Kernen, Partikeln und kugelf&rmigen Brennelementen
aus dem HTR-Brennstoffkreislauf, durchgefiihrt worden. Dieses sind im wesent-
lichen Konfigurationen, in denen Kernmaterial in der KFA vorliegt. Aus
diesen Messungen hat sich ergeben, daR das MAS-System fiir den Einsatz in

der zentralen MeRstelle geeignet ist. Fiir bestrahltes Kernmaterial werden
derzeit Untersuchungen mit einem Mefsystem durchgefiihrt, das eine Sb-Be-

Neutronenquelle zur Aktivierung der Proben und BF_-Zihlrohre zur Registrie-

3
rung der Spaltneutronen besitzt. Die Anordnung ist so ausgelegt, daR die
niederenergetischen Quellneutronen vollstdndig in Wasser, das Neutronen-
gifte enthdlt, absorbiert werden und nur die hochenergetischen Spaltneutronen

die Zdhlrohre erreichen kénnen (selektiver Neutronentransport).

Das KBKS ist in seinen Grundziigen auf dem Rechner realisiert worden, so

daB bereits mit der Datenerfassung begonnen werden konnte. Am Ende des Be-
richtszeitraumes befanden sich die Daten von ca. 600 Inventareinheiten im
Rechner. Der Beginn des Probebetriebs und der abschlieRenden Darstellung der
Detailkonzeption des KBKS ist fiir Anfang 1978 vorgesehen. Parallel zum Probe-~

betrieb wird das System weiter entwickelt und verbessert.
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2.5 Kontrollsystem fiir Kugelhaufenreaktoren

H. Engelhardt

Schwerpunkte der Arbeit am Kontrollsystem fiir den THTR-300 waren im Be-

richtsjahr:

~ Verbesserung der Bilanzierung des Coreteils und der Beschickungsanlage

des Reaktors

-~ Vervollstidndigung des Kontrollsystems durch die Einfiihrung erginzender
MaBnahmen wie Surveillance- und ContainmentmafBnahmen
a) innerhalb der Beschickungsanlage
b) im Lager fiir abgebrannte Brennelemente bzw. filir die Fisser fiir abge-

brannte Brennelemente.

Im Rahmen des ersten Aufgabenschwerpunktes wurden auf der diesjihrigen
Reaktortagung die wesentlichen Gedanken der Bilanzierungsmdglichkeit und

der Verifikationsmdglichkeit vorgestellt. Darauf aufbauend wurde im Berichts-
jahr damit begonnen, das Bilanzierungssystem hinsichtlich Kontrolleffizienz
und Betriebsbeeinflussung zu optimieren. Es zeigte sich, daf die sehr auf-
wendige Kugelzdhlinstrumentierung, die der Betreiber fiir seine Beschickungs-
strategie bendtigt, nicht vollstdndig in das Uberwachungssystem iibernommen
werden muB., Trotz einiger Vereinfachungen konnte der EinfluB auf die Kon-

trolleffizienz gering gehalten werden.

Die Auswahl der Kugelzihler (Anzahl und Lokalisation), die Bestandteil des
zu installierenden Uberwachungssystems werden sollen, wurde mit Hilfe

einer Schwachstellenanalyse getroffen. Nach Festlegung verschiedenartiger
Bilanzierungskonzepte konnten unter Anwendung unterschiedlicher Entwendungs-
strategien die Schwachstellen der jeweiligen Konzepte erkannt werden. Die

so ermittelten Schwachstellen wurden durch geeignete MaBnahmen eliminiert.

Als zweiter Aufgabenschwerpunkt bei den Arbeiten am Kontrollkonzept THTR-300
wurden im Berichtsjahr {iberlegungen zur Einfiihrung geeigneter Surveillance-
und ContainmentmaBnahmen durchgefiihrt. So wird zur Zeit gepriift, ob die
kontinuierliche Druckiiberwachung des Hochdruckteils der Beschickungsanlage
bzw. des Cores Bestandteil des Kontrollsystems werden kann. Diese MaRnahme

wiirde wie eine Versiegelung des entsprechenden Reaktorteils wirken. An-
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sonsten wdren die Bldcke der Beschickungsanlage (Sammler-, Férder—, Aus-
schleusbldcke) oder die Funktionsteile der Bldcke (Dosieren, Weichen,
Drucksperren, Zihlstellen, Vereinzelner, ...) zu versiegeln. Derzeit lau-
fen Arbeiten zur Auswahl geeigneter Versiegelungsstrategien und -techniken

fiir die Beschickungsanlage des Reaktors bzw. fiir bestimmte Teile desselben.

Im Berichtsjahr wurde fernerhin damit begonnen, das Kontrollkonzept iiber

den Teil Reaktorcore/Beschickungsanlage hinaus auszudehnen, also die ganze
Kraftwerkanlage zu erfassen. In diesem Zusammenhang wurden erste Arbeiten

zur Versiegelung des Kannendeckels der Kannen fiir abgebrannte Brennelemente
begonnen. In Zusammenarbeit mit dem JRC Ispra wurden Methoden zur Identi-
tits- und Integritdtskontrolle entwickelt, die auf der Basis der Ultraschall-

MeR~ und Signalverarbeitung beruhen.
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3. Entwicklung und Erprobung von Verfahren und Komponenten

im_Zusammenhang mit der Kernmaterialilberwachung
(Vorhaben 07.01.04)

3.1 Direkte Methoden

3.1.1 Einfiihrung
E. Mainka

Die analytische Gruppe des Instituts fiir Radiochemie und die Abteilung
Massenspektrometrie des Europidischen Instituts fiir Transurane haben im

Berichtszeitraum fiir dieses Vorhaben gearbeitet.

Die Testphase des vollautomatischen Massenspektrometers in der Spalt-
stofffluBkontrolle ist weitergefiihrt worden, nachdem eine Erweiterung

des Gesamtsystems erfolgte.

Die Entwicklungsarbeiten zur Isotopenkorrelationstechnik wurden fortge-
setzt. Die Vorarbeiten zu einem Isotopenkorrelationsexperiment in der
WAK sind abgeschlossen worden. Das Experiment konnte im Januar 1978 ge-

startet werden.

Der Schwerpunkt der nafchemischen Arbeiten lag in der Anpassung des ti~
trimetrischen Plutonium-Bestimmungsverfahrens an die Wasteanalyse. AuBer-
dem wurden die Arbeitsbedingungen fiir die massenspektroskopische Isotopen-—
verdiinnungsanalyse von Mg erarbeitet.

An einer potentiometrischen Thorium-Bestimmungsmethode wird z.Zt. noch

gearbeitet.

3.1.2 Serviceleistungen und begleitende Arbeiten zur Automatisierung

direkter Verfahren

E. Gantner, E. Mainka, H. Ruf

Im Berichtszeitraum wurden fiir das Projekt SpaltstofffluBkontrolle fol-

gende Analysen ausgefiihrt:
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Aufgabenstellung MeBverfahren Zahl der Analysen
Isotopenanalyse von Uran MS 101
Isotopenanalyse von Plutonium MS 60
U-Konzentrationsbestimmung RFA 43
Pu-Konzentrationsbestimmung RFA 15
Pu-238-Bestimmung a 36
Pu-Konzentrationsbestimmung potentiom. 40
Wasteanalyse
Pu-Konzentrationsbestimmung 20

(SALE-Programm)

U-Konzentrationsbestimmung 30
(SALE-Programm)

3.1.3 Entwicklung von Analysenverfahren

3.1.3.1 On-Line Datenverarbeitung der automatischen

Isotopenverdiinnungsanalyse

B. Brandalise, L. Koch

Das bereits in friiheren Berichten beschriebene /3-1/, /3-2/, /3-3/
automatische Labor zur Isotopenverdiinnungsanalyse, AIDA (automatic
isotope dilution analysis), besaB keine direkte Datenverarbeitung. Die
von den Automaten anfallenden Ergebnisse (Waage, o— und Massenspektro-
meter) wurden auf Lochstreifen gespeichert, gesammelt und von Zeit zu
Zeit zur Auswertung auf der IBM-370-Rechenanlage gebracht. Es wurde eine
direkte Verbindung zu der Datenverarbeitungszentrale geschaffen, die
nicht nur die Analysenauswertung beschleunigte, sondern die Erfiillung

der gestellten Forderungen nach grdferer Datensicherheit und Vertraulich-

keit gewdhrleistet.

Hardware

Die Koppelung der Automaten an die IBM-370 geschieht iiber zwei Transfer-
rechner vom Typ PDP 11, von denen der kleinere Rechner, PDP 11/10, mit

einem 32 K-Memory in nichster Nihe zu den Automaten im Labor aufgestellt
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ist, wdhrend als Verkehrsrechner eine grdBere Version, PDP 11/45, in
der Datenverarbeitungszentrale fungiert, die auch andere Rechner be-

dient.

Die Koppelung der einzelnen Automaten an den PDP-Rechner geschieht fiir
die o— und Massenspektrometer {iber einen eigens entwickelten Multiplexer
/3-4/, widhrend die Waage direkt an den Rechner iiber ein Standarddigital-
Interface gekoppelt wurde (Abb. 3-1). Fiir eine Widgung miissen nur 11
Charakter ilibermittelt werden, so daf man mit der niedrigen Geschwindig-
keit einer Teletype von 110 Bauds auskommt. Pro a—Spektrum fallen 2400
Charakter an, fiir eine massenspektrometrische Messung dagegen nur ca.
250. Als Transfergeschwindigkeit wurde fiir diese Gerite 9600 Bauds ge-

wdhlt.

Software

Sobald einer der Automaten bereit ist, MeBergebnisse abzugeben, signali-
siert er es an den PDP-Rechner. Entsprechend dem Signal wihlt der Rech-
ner eines von drei Programmen aus. Im Falle eines o-Spektrums wird auf

dem PDP-Rechner die Auswertung des a-Spektrums nach einem Programm durch-
gefilhrt, das bereits beschrieben wurde /3-5/. Die Ergebnisse werden auf
einer FLOPPY-Platte gespeichert, wo auch die bereits im VARIAN 620 L
ausgewerteten Massenspektren abgelegt werden. Desgleichen wird mit den
Gewichten verfahren. Die der Waage angeschlossene Teletype wird zusitz-
lich zur Initialisierung der Apalysen benutzt. Gleichzeitig zeigt sie das
Ende eines Transfers an und gibt Kontrollmeldungen bei fehlerhafter Daten-
iibermittlung (Abb. 3-2). Die Dateniibermittlung von der Waage ist von unter-

geordneter Prioritdt zu der der anderen Automaten.

Der Transfer der auf der FLOPPY-Platte abgelegten Daten erfolgt perio-
disch vom PDP-Rechner aus gesteuert (Abb. 3-3).

SchluRbemerkung

Die beschriebene Anlage ist seit September 1977 in Betrieb und arbeitet
seitdem problemlos. Erweiterungen sollen eine externe Speicherung der

Analysenresultate ermdglichen, indem sie von dem Zentralrechner wieder
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zuriickgeholt werden und auf einer Platte des VARIAN 620 L abgelegt
werden. Dadurch wird eine Forderung nach erhthter Vertraulichkeit der
Daten erfiillt, da sie dann abgesichert im Labor gelagert werden. Zu-
sdtzlich erhdht sich die Datensicherheit. Diesem Aspekt wird auch wihrend
der Analysenauswertung dadurch Rechnung getragen, daR alle anfallenden
Analysenzwischenergebnisse getrennt gespeichert werden, um sie wieder

verfiigbar zu haben, wenn eines der Rechensysteme ausfidllt.

Inzwischen wurde mit einer Anpassung der Analysenresultate an das Daten-
verarbeitungssystem der SpaltstofffluBkontrolle in Luxemburg begonnen,
indem die erzeugten Daten nach festgelegten Kriterien auf ihfe Genauig-
keit hin {iberpriift werden. Die Ausgabe des endgiiltigen Resultates ent-—
spricht den Normen der weiteren Datenverarbeitung der Direktion fiir

Sicherheit und Uberwachung in Luxemburg.

3.1.3.2 1Isotopenkorrelationen, beobachtet fiir einen Pu-haltigen

Brennstoff des SWR Garigliano
S. Schoof, L. Koch

Es ist zu erwarten, daR bei einer Riickfiihrung von Plutonium die Iso-
topenkorrelationen, die fiir reine, uranhaltige Brennstoffe beobachtet
wurden, nicht mehr gelten kdnnen. Insbesondere alle Korrelationen, die
auf Transuranen aufbauen, sind durch die h®here Ausgangskonzentration an
Plutonium gestdrt. Aber auch Spaltproduktkorrelationen werden sich inso-
fern dndern, als die Spaltausbeuten der in Betracht zu ziehenden Spalt-

quellen unterschiedlich sind.

Die unten beschriebenen Untersuchungen basieren auf Nachbestrahlungs-
untersuchungen an Brennstofftabletten, die aus einem Prototyp-Brennelement

des SWR Garigliano entnommen wurden.
Die Analysendaten von 21 reinen Uranbrennstoffproben verschiedener An-—

fangsanreicherung und von 18 Proben verschiedener Plutonium-Anreicherung

in Natururan wurden auf lineare Korrelationen des Typs

Y

a.X+b



hin ausgewertet, wobeli X und Y fiir Abbrand, Nuklidkonzentration oder

Isotopenverhdltnis stehen. Fiir jede der beiden Brennstoffgruppen wurden

iiber 400 Korrelationen untersucht.

1.

Aus den Achsenabschnitten b wurden fiir beide Gruppen von Brenn-
stoffen der Anfangsgehalt an Brennstoff bzw. einige Primdrausbeuten
der Spaltprodukte Kr, Xe und Nd fiir alle Korrelationen mit einem
Korrelationskoeffizienten R > 0.95 berechnet. In Tabelle 3-1 sind
die Mittelwerte mit den zugehSrigen Standardabweichungen Vergleichs-
werten gegeniibergestellt, die aus Reaktordaten (nominale Anfangs-
konzentrationen) bekannt sind oder die aus Primdrspaltausbeuten /3-6/

fiir U-235 bzw. Pu-239 + U-235 berechnet wurden.

Die Abweichungen zwischen Korrelationsdaten und Vergleichsdaten
sind ebenfalls aufgefiihrt, der Mittelwert dieser Abweichungen liegt
bei etwa 5 7. Beriicksichtigt man, daB die aus Korrelationen berech-
neten Anfangswerte durch Extrapolation auf den Wert null aus einem
kleinen MeBbereich gewonnen wurden, so ist die Ubereinstimmung

zwischen beiden Wertegruppen sehr gut.

Einige Fille, bei denen die Abweichungen zwischen berechneten Werten
und Vergleichswerten bedeutend hther als die entsprechenden Standard-
abweichungen sind, werden in einer ausfiihrlichen Verdffentlichung
diskutiert /3-7/.

Ein erheblicher Teil der Korrelationen ist von der Anfangskonzentra-
tion des Brennstoffes abhingig. Filhrt man fiir die Gruppe der Pu-
Brennstoffproben die Abreicherung an Pu-Isotopen (Pu-239, Pu-240,
Pu-241 und Pu-242) anstelle der Endkonzentration ein, so erhdht sich
die Zahl der Korrelationen mit hohen Korrelationskoeffizienten fiir
die Pu-Isotope der Massen 240, 241 und 242 betrichtlich. Im Gegensatz
dazu korrelierten Pu-239 Endkonzentration und die Abreicherung von

Pu-239 schlecht mit anderen MeBgréBRen.

Ein Vergleich der starken Korrelationen fiir Uran- und Stickoxidbrenn-
stoffe zeigt, daB U-235, U-235/U-238, Pu-240, Pu-241, Pu-242, Pu-240/
Pu-239, Pu-242/Pu-240, Pu-242/Pu-241 und Xe-136/Xe-134 (als einziges




Tab.. 3-1: Nuklidgehalt (IMA/C) primires Spaltausbeuteverhdltnis (PFYR) zu Beginn der Bestrahlung wie berechmet aus

der linearen Korrelation mit R > G.95. Vergleich mit Reaktoranalysen und Spaltausbeuten /3-6/

Nuklid oder| U-Probe (U,Pu) Probe 2.0 w/o
Isotopen— Korrelationen Korrelationen
verhiltnis IMA oder | relative Fabrikations— | Abweichung [ IMA oder | relative Fabrikations— | Abweichung
PFYR Standard- | daten bzw. zwischen 2 PFYR Standard- | daten bzw. zwischen 6
abwei- theoretische | und 4 bez. abwei- theoretische und 8 bez.
chung (%) PFYR auf 4 (%) chung (%) PFYR auf 8 (7)
2 3 4 5 6 7 8 9
U -235 1,98E-2) 10,0 2,05 E-2 - 3,4 6,51E3 6,6 7,03 E-3 - 7,5
U -238 9,80E-1 0,3 9,77 E-1 + 0,3 9,79E-1 0,7 9,73 E-1 + 0,6
Pu-239 | ——————- —_— ——————— ] e 2,69E—22) 5,7 2,83 E-2 - 4,8
Pu-240 | —————— -—— | e == 2,15E-3 26,4 2,01 E-3 + 7,0
J -235/238 | 1,97E 23) 6,6 2,09 E-2 - 5,7 6,93E-3 6,0 7,55 E-3 - 4,4
Kr- 84/ 83 | 1,91 8,3 1,85 + 3,3 1,72 4,8 1,68 + 2,5
Kr- 84/ 86 | 5,04E-1 5,1 5,06 E-1 - 0,4 5,91E-1 1,2 6,03 E-1 - 6,7
Xe-131/134 | 3,76E-1 5,7 3,69 E-1 + 1,9 4 ,66E~1 4,7 4,99 E-1 - 6,7
Xe—-132/131 1,65 8,0 1,49 + 10,7 1,55 6,8 1,42 + 9,0
Xe-132/134 | 6,16E-1 4,2 5,49 E-1 + 12,2 6,88E-1 3,2 6,68 E-1 + 3,0
Nd-143/148 | 3,31 %) 6,9 3,54 - 6,6 | ——————o — | e e
Nd-144/148 | 2,99 ) 3,1 3,21 - 6,8 2,40 4,4 2,48 - 2,9
Nd-145/148 | 2,26 4,8 2,34 - 3,2 } - - -—_——— ]
Nd-146/145 | 8,02E-1 3,4 7,56 E-1 + 6,1 8,27E-1 3,2 8,09 E-I + 2,2
Nd-146/148 | 1,76 1,8 1,77 -\‘0,3 ——————— - | - | -

1) PFYR berechnet fiir 2,0 w/o Plutonium + 0.70 w/o U-235; 2) 3,2

2,42 w/o U-235

w/o plutonium; 3) 2,02 w/o U-235; 4) 3 Proben mit

11-¢
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Spaltproduktverhdltnis) besonders gut und hdufig mit anderen MeB-

grbBen fiir beide Brennstoffarten korrelieren.

Cm-242 und der Abbrand ergeben einige gute Korrelationen fiir Pu-
Brennstoff, aber keine Korrelationen mit R > 0.95 fiir reine Uran-
brennstoffproben. Hingegen korrelieren Am-243, Kr-84/Kr-83, Xe-132/
Xe-131 und Nd-146/Nd-145 gut fiir Uranbrennstoffproben, aber im all-

gemeinen schlecht fiir Pu-Brennstoff.

4. Von den untersuchten Korrelationen gelten fiir alle Uran- und Pluto-
niumbrennstoffproben des SWR Garigliano, unabhingig von der Anfangs-
zusammensetzung des Brennstoffes, zwei Korrelationen des Typs:

Y - YO =a - (X - Xo) + b,

wobel Xo und Yo die Anfangswerte der GroBen X und Y sind.

Es sind die folgenden Korrelationen:

Y X R a b
Pu-242/Pu-241 Pu-242/Pu~240 0.990 2.73 ~1.77 - 1072
Kr~-84/Kr-83 Pu-242/Pu-240 0.974 3.93 0.674

Weitere Einzelheiten der beschriebenen Untersuchung kdnnen der Ver-

6ffentlichung /3-7/ entnommen werden.

3.1.3.3 Arbeiten zur nafchemischen Plutonium—Konzentrationsbestimmung
in festem Abfall
E. Mainka, W. Coerdt, W. Konig, H.G. Miiller

Nach der Ausarbeitung einer brauchbaren AufschluBmethode in Teflon-

containern /3-8/ fiir Plutoniumaschen mit hohen SiOZ—TiOZ—Gehalten gelang

die Anpassung der potentiometrischen Pu-Analyse. Als Aufschlufmittel diente

ein Schwefelsiure-FluBsiuregemisch, wobei die FluBsdure zum AufschluB der

schwerléslichen Oxide diente. Die Zugabe von HBF, bewirkte, daB die Fal-

4
lung von schwerldslichen Fluoriden durch die Bildung von Fluorboraten




verhindert werden konnte. Die AufschluBbedingungen sind in Tabelle 3-2

zusammengestellt,

Tabelle 3-2: AufschluBbedingungen

Probemenge: 0,5bis 1 g

Sduremischung: 7 ml HZSO4 konz.
1 ml HF 40 %-ig
3 ml HBF4

AufschluBzeit: ca. 3 std. bei 170°¢C

Der quantitative AufschluB hat gegeniiber allen anderen AufschluBverfahren
den Vorteil, daB die potentiometrische Bestimmung direkt und quantitativ
durchgefiihrt werden kann, ohne daB Filtrationen und y-spektroskopische
Plutonium-Restgehaltbestimmungen notwendig sind.

Als Analysenmethode fiir die Plutoniumbestimmung wurde die von Davis und
Townsend entwickelte potentiometrische Titration mit CuCl als Reduktions-
mittel eingesetzt, das sich auch bei uns fiir Proben mit hohem Fremdstoff-
gehalt bewdhrt hat /3-9/.

Der in dem Analysenmaterial gefundene Fremdstoffgehalt ist in Tabelle 3-3

zusammengestellt. Die Daten sind emissionsspektroskopisch ermittelt worden.

Tabelle 3-3: HBchste gemessene Gehalte der einzelnen Fremdsubstanzen

analysierte Konzentrationen (%) analysierte Konzentrationen (Z)
Fremdstoffe Fremdstoffe

A1203 25 ‘ MnO 1

Ca0 2 NaZO 70

Cuo 0,5 NioO 1

Fe203 10 5102 30

K20 5 T102 50

MgO 1

g U308 70

Zn0 1




Die Pu-Konzentrationen, die wir durch direkte Bestimmungen in den oben
beschriebenen AufschluBlSsungen ermittelten, sind in Tabelle 3-4 auf-

gefiihrt. Zum Vergleich sind die entsprechenden Pu-Gehalte, die wir nach
PyrosulfataufschluB gewonnen haben, sowie die von MOL angegebenen Daten

danebengestellt.

Tabelle 3~4: Pu-Gehalte der Wasteproben nach verschiedenen

AufschluBverfahren vorbehandelt

Pu-Gehalt Pu-Gehalt Pu-Gehalt
EUR 1/1/K 11,16 11,0 11,0
EUR 1/2/K 11,32 12,2 12,0
EUR 1/3/K 3,5 3,1 3,3
EUR 2/1/K 13,41 11,0 11,5
EUR 2/2/K 13,44 12,0 12,7
EUR 2-BIS/I1/K 13,4 12,8 12,6
EUR 2-BIS/2/K 12,3 11,1 11,4
EUR 2-BIS/3/K 2,6 2,4 2,4
EUR 3/1/K 12,06 12,08 12,09
EUR 3/2/K 13,36 13,4 13,5
EUR 4/1/K 10, 11 10,2 10, 16
EUR 4/2/K 9,1 8,9 9,0
EUR 5/1/K 5,0 4,3 4,3
EUR 5/2/K 4,05 4,0 4,0
EUR 5/3/K 4,02 4,1 4,1
EUR 5/4/K 3,99 4,1 4,1
RIN 1/K 2,9 2,8 2,9
RIN 2A/K 2,37 1,1 1,3
RIN 3A/K 2,96* 2,6 2,8
a—-spektroskopisch bestimmt ++ PyrosulfataufschluR

+++ AufschluB unter Druck



Eine Verbesserung der standardisierten potentiometrischen Analysen-
methode konnte durch Thermostatisierung des Analysensystems erreicht
werden. Zur Thermostatisierung wurde der Titrierstand so umgebaut, daR
das TitriergefdB temperiert werden kann. AuBerdem stehen jetzt sdmt-
liche fiir die Analyse bendtigten L8sungen in einem Thermostaten. Auf
diese Weise wurde die im Routinebetrieb erzielte Analysengenauigkeit

um den Faktor 2 verbessert,

3.1.3.4 Arbeiten zur massenspektroskopischen Mg-Isotopenverdiinnungsanalyse

E. Gantner, H. Bernhardt, H. Deutsch

Zur Kalibrierung des Eingangstanks einer Wiederaufarbeitungsanlage kann
unter anderem die Verwendung von Mg-Isotopen als Spike herangezogen werden
/3-10/. Im Zusammenhang mit der Entwicklung eines solchen Eichverfahrens
fiir die WAK-GWK haben wir untersucht, unter welchen Arbeitsbedingungen

die Konzentration von Magnesium durch massenspektrometrische Isotopen-
verdiinnungsanalyse mit der besten Genauigkeit bestimmt werden kann. Diese

Arbeitsbedingungen sind im folgenden beschrieben:

Ca. 20 ug Mg (Probenldsung: ca. 5 mg Mg/ml als MgCl2 in IM HC1l) werden

auf ein Re-Bindchen (Zweibandtechnik) aufgebracht und eingetrocknet. Nach
Einsetzen der Filaments in die Ionenquelle des Massenspektrometers

(Varian Typ CHS5TH) und Evakuieren wird das Ionisierungsband innerhalb von
10 min auf 2000°C hochgeheizt (Temperaturkontrolle mit Pyrometer) und dann
etwa 15 min gewartet. AnschlieBend wird innerhalb von 5 min das beladene
Probenbidndchen aufgeheizt, bis fiir Mg-24 (bis natiirlichem Mg) ein Faraday-
Signal zwischen 0,3 V und | V erreicht wird (erforderlicher Heizstrom
1,8-2,0 A). Nach weiteren 5 min Wartezeit (Stabilisierung des Signals)
werden innerhalb von max. 20 min manuell etwa 10 Doppel-Scans aufgenommen
(eine rechnergesteuerte Messung ist im Bereich niederer Massen nicht mdg-
lich).

Zur Ermittlung der Genauigkeit und Reproduzierbarkeit wurden unter den
beschriebenen Bedingungen 12 Natur-Mg-Proben gemessen und aus jeweils

etwa 15 Einzelverhdltnissen die Mittelwerte fiir die Atomverhdltnisse
m25/m24 und m26/m24 in den 12 Proben berechnet. Die fiir die Einzelproben

gefundene Reproduzierbarkeit der Verhdltnisse betrug + 0,4 7 relativ,
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die der gemittelten Verhdltnisse aus den 12 Werten lag bei + 0,3 7% rela-
tiv. Die so erhaltenen Mittelwerte entsprachen den fiir Natur-Mg giiltigen
25/m24 = 0,1266 und m26/m24
Bestimmung durch massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse wurde

Werten (m = 0,1394). Dieses Verfahren zur Mg-
an der Konzentrationsbestimmung einer Mg-26-—Spike-Lésung (99,443 Atom-7
Mg-26) erprobt und gegeniiber der Bestimmung mittels Atomabsorption ein um
etwa | 7 niedrigeres Ergebnis erhalten.

Weitere Eichmessungen in Gegenwart von Uran (realistischer Fall einer
Dissolverldsung) ergaben, daB unter diesen Bedingungen (Mg:U bis 1:100)
ein ausreichendes Mg-Mefsignal nur bei wesentlich h8herem Heizstrom

als unter den ermittelten Standardbedingungen erhalten wird. Da in diesem
Fall eine betridchtliche Isotopenfraktionierung eintritt, ist eine chemi-
sche Abtrennung des Mg vor seiner massenspektrometrischen Analyse voraus-—

sichtlich nicht zu umgehen. Ein entsprechendes Trennverfahren wird ausge-

arbeitet.

3.2 Zerstdrungsfreie Methoden

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

H. Eberle, H. Ottmar

Die Entwicklung bzw. Weiterentwicklung von zerstSrungsfreien MeRBverfahren
zur Spaltstoffbestimmung als alternative oder erginzende MeRmethoden zu
den chemisch-analytischen Bestimmungsmethoden bildeten 1977 einen der
Schwerpunkte der F+E-Arbeiten in diesem Forschungsbereich. Hierzu ge-
hdren die durchgefiihrten Arbeiten zur Konzentrationsbestimmung von spalt-
barem Material in L&sungen mittels Gammaabsorptiometrie, die gammaspektro-
metrische Plutoniumisotopenanalyse und die Plutoniumgehaltsbestimmung in

Uran-Plutonium~Mischverbindungen durch Réntgenfluoreszenzanalyse.

Fiir die quantitative Plutoniumbestimmung in Pu/U-Mischverbindungen stellt
die Kenntnis des Pu/U-Verhiltnisses eine wesentliche Hilfsinformation dar.
Aus diesem Grunde verdienen Mefverfahren Beachtung, mit deren Hilfe diese
Gr6BRe bestimmt werden kann. Es sind deshalb zwei m8gliche MeBverfahren

zur Pu/U-Verhdltnisbestimmung untersucht worden, die besonders im




Hinblick auf Verifikationsmessungen im Rahmen der SpaltstofffluBkontrolle
als praktikabel erscheinen. Es handelt sich dabei um zerstdrungsfreie
gammaspektrometrische MeBverfahren, die auf der Analyse charakteristischer
Gammastrahlung von Uran- und Plutoniumisotopen einerseits bzw. auf der

Analyse induzierter K-R8ntgenstrahlung andererseits beruhen.

Analyse isotopenspezifischer Gammastrahlung

Bei diesem Verfahren wird das Pu/U-Verhiltnis aus dem gemessenen Intensitits-—
verhiltnis von isotopenspezifischen Gammalinien aus dem natiirlichen radio-
aktiven Zerfall ermittelt. In der Praxis verwendet man vorzugsweise Gamma-
linien der Uranisotope 235U oder 238U bzw. von den Plutoniumisotopen 239Pu

oder 24]Pu.

Wir haben diese MeBmethode fiir die Pu/U-Bestimmung in einigen Brennst&ben
herangezogen. Der Kernbrennstoff in diesen Brennstiben bestand aus

einer Mischung von Natururan und Plutonium mit Plutoniumgehalten zwischen
2 Z und 7 7. Das Pu/U-Verhdltnis wurde in diesem Fall aus dem gemessenen

Intensitidtsverhidltnis der Gammalinien bei 646 keV des 239Pu und bei 743 keV

des 238

U bestimmt. Die Verwendung dieser Gammalinien erschien flir dieses An-
wendungsbeispiel am gilinstigsten. Die Ergebnisse sind in Tab. 3-5 zu-

sammengestellt.

Tabelle 3-5:

Pu/U-Verh#ltnisbestimmung aus 239Pu—und238U—Gammalinien

Probe Pu/U Pu/U Gammam.-Buchwert
Buchwert Gammamessung Buchwert
(%)
Brennstab 1 0,0242 0,0219 + 0,0006 -9,5
Brennstab 2 0,0453 0,0420 + 0,0015 -7,3
Brennstab 3 0,0786 0,0717 + 0,0027 -8,8




Wie man aus dem Vergleich der MeB~ und Buchwerte in der Tabelle sieht,
liegen die gemessenen Pu/U-Werte systematisch um ca. 8 % unter den angege-
sbenen Sollwerten. Diese Abweichung kann auf Ungenauigkeiten in den fiir
die Analyse bendtigten Eingangsdaten beruhen: Fiir die Bestimmung des Pu/U-
Verhdltnisses aus dem gemessenen Intensitdtsverhiltnis der verwendeten

Gammalinien des 238U und 239P

u miissen ndmlich sowohl die Absolutintensitdten
(Photonen/Zerfall) der Gammalinien als auch die Isotopenhdufigkeiten der emit-
tierenden Isotope bekannt sein. Dariiberhinaus setzt die Auswertung auch

238 238

eine genaue Kenntnis der Isotopenhdufigkeit des Pu voraus, weil sowohl U

als auch 238Pu Gammalinien gleicher Energie (beide Isotope zerfallen zum
234U) emittieren und folglich die gemessene Intensit#dt der 238U—Gamma—
linien auf einen Beitrag vom 238Pu—Zerfall korrigiert werden muB. Insgesamt
zeigen unsere Erfahrungen, daB die Pu/U-Bestimmung aus isotopenspezifischen
Gammalinien zumindest fiir Mischungen von Natururan und Plutonium, wo zur
Analyse die intensitdtsschwachen Gammalinien des 238U herangezogen werden
miissen, lange MeRzeiten (mehrere Stunden) und eine komplizierte Spektrums-—
analyse erfordert. Aus diesem Grunde haben wir als alternative Methode die

Rontgenfluoreszenzanalyse erprobt.

Réntgenfluoreszenzanalyse (RFA)

Diese elementspezifische MeBmethode besitzt den Vorteil, daB sie keinerlei
Vorausinformation iliber die Isotopenzusammensetzung des Urans und Plutoniums
bendtigt. Fiir die Pu/U-Bestimmung in einer Reihe verschiedenartiger Proben
wurde die K-Réntgenstrahlung verwendet, die mit Hilfe der Gammastrahlung
aus einer | mCi 57Co—Quelle angeregt wurde., Da Uran und Plutonium aufgrund
ihrer natiirlichen Radioaktivitit eine nennenswerte Eigenstrahlung im
Réntgenbereich aufweisen, muften die Fluoreszenzspektren durch Spektrums-—
subtraktion auf diese Eigenstrahlung korrigiert werden. Abb. 3-4 zeigt

als Beispiel die an einem Mischoxid-Brennstab gemessenen Spektren.

In Tabelle 3-6 sind die Ergebnisse von Pu/U-Bestimmungen durch Rontgen-
fluoreszenzanalyse zusammengestellt. Hierbei ist zu bemerken, daf die
Pu/U-Werte aus den Rontgenfluoreszenzmessungen ohne jegliche Eichmessungen
an Eichstandards allein unter Verwendung von atomaren Daten wie Photon-
wirkungsquerschnitte und Rontgenfluoreszenzausbeuten aus den gemessenen

Réntgenintensitdten iliber die Beziehung
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Abb. 3-4:

ENERGY (keV)

Gammaspektren im Rdntgenbereich, gemessen an einem Misch-
oxid-Brennstab (Pu/U=0,078). Spektren von oben nach unten:
Eigenstrahlungsspektrum, induziertes Rontgenfluoreszenzspek-

trum mit Eigenstrahlung, reines Fluoreszenzspektrum nach Sub-

traktion der Eigenstrahlung.
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Tabelle 3-6:

zur Pu/U-Verhiltnisbestimmung

Pu/U RFA-Buchwert AT
Buchwert U,Pu
Probe Buchwert RFA (%) (%)
Stab 0,0239 0,0233 - 2,5 0,27
Stab 0,0251 0,0240 - 4,4 0,29
Pliattchen  0,0299 0,0284 - 5,0 0,34
Stab 0,0432 0,0418 - 3,2 0,48
Stab 0,0777 0,0737 - 5,1 0,86
Ldsung 0,315 0,289 ~ 8,6 0,
Plidttchen 0,363 0,327 - 9,9 3,5
Pliattchen 0,366 0,337 -7,9 3,6
Pldttchen 0,404 0,384 - 5,0 3,8
l T T T T
16 U'Kfy .
I /8/ 4
Lo .
>
o | g -5
5 U-Kay Abb. 3-5:
B2t | - Verlauf der relativen
] a o Rod . . .,
w U-Ka, o Platelet | Nachweiswahrscheinlich-
E i 1///////0 keit fiir Réntgenstrah-
w — —
e 10 //D lung aus zwel verschie-
—/f B denen Proben.
| | ! l |
08 95 100 105 110 115
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ermittelt wurden. Dabei bedeuten I, I u die gemessenen Intensitidten der

U’ P
fiir die Analyse verwendeten Uran- bzw. Plutonium-Réntgenlinien (UKal’ UKaz’

UK3|’3 bzw. PuKu]), AIU,Pu die durch Plutonium KB—Strahlung induzierte

sekundére Uranrdntgenintensitit, Og waK die Anregungswahrscheinlichkeit

einer bestimmten K-Réntgenlinie mit dem Verzweigungsverhiltnis fr durch die

primidre 57Co—Strahlung, und S(EU)/E(EPu) das Verhdltnis der Nachweiswahr-

scheinlichkeiten fiir Uran- bzw. Plutoniumrdntgenlinien der Energie EU bzw,

EPu' Die Energieabhidngigkeit der Nachweiswahrscheinlichkeit fiir die K-Rént-

genlinien wurde in dem interessierenden Energiebereich direkt aus dem gemes-

scnen Spektrum unter Verwendung der bekannten Verzweigungsverhiiltnisse

fiir die Uranrdntgenlinien U » U imd U, ermittelt (siche Abb. 3-5).
Ko 1 Ko 2 I\B 1.3
Die durch sckundire Anregung erzeugte Uranrdnfgenintensitit AI ist

- U, Pu
unter Verwendung der Photonwirkungsquerschnitte aus /3-11/ und dem

in /3-12/ angegebenen analytischen Ausdruck berechnet worden. Thr
prozentualer Beitrag zur gemessenen Intensitdt der Uranrdntgenlinien

ist in der letzten Spalte der Tabelle 3-6 angegeben. Fiir die fliissige
Probe war dieser Anteil wegen der geringen Dichte der Probe vernachldssig-
bar. Zur Berechnung der primdren ROntgenfluoreszenzausbeuten wurden eben-

falls die atomaren Daten aus /3-11/ verwendet.

Die in Tab. 3-6 zu beobachtenden Differenzen zwischen MeBwerten und
Buchwerten k&énnen zum Teil auf die Unsicherheiten in den verwendeten atomaren
Daten zuriickgefiihrt werden. Es ist aber auch denkbar, daB der verwendete
Formalismus zur Berechnung der sekunddr induzierten Réntgenstrahlung die
tatsidchlichen Verhdltnisse nicht richtig beschreibt.

Darauf scheint die Tatsache hinzudeuten, daB die Abweichung zwischen MeR-
werten und Buchwerten mit steigendem Plutoniumgehalt im Mittel grdBer wird.
Zum genauen Studium dieses sog. "Enhancement" Effektes sind Messungen an

einer Reihe von Standardproben mit variierenden Mischungsverhdltnissen geplant.
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3.2.2 Gammaspektrometrische Plutoniumisotopenanalyse

H. Eberle, H. Ottmar

Die Arbeiten zur gammaspektrometrischen Plutoniumisotopenanalyse wurden
1977 wieder aufgenommen. Nachdem sich friihere Untersuchungen in erster

Linie mit der Bestimmung des 239Pu/241

Pu-Verhdltnisses befaBten, wurden
diesmal alle gammaspektrometrisch erfaBbaren Plutoniumisotope untersucht.
Es sind dies die Isotope 238, 239, 240 und 241. AuBerdem wurden Bestimmun-

gen des 24]Am—Gehaltes durchgefiihrt.

Die Messungen konzentrierten sich 1977 zunidchst auf 4 verfligbare Plutonium-
proben mit genau bekannter Isotopenzusammensetzung (Tab. 3-7). Anhand der
Messungen an diesen Proben wurden verschiedene Auswerteverfahren zur
Bestimmung von Isotopenverhiltnissen erprobt. Da Gammalinien des 241Pu
energetisch immer nahe bei Gammalinien der iibrigen Plutoniumisotope
liegen, erwies sich die Bestimmung der Isotopenverhiltnisse 238/241,

239/241 und 240/241 als zweckmdBig.

Tab. 3-7: Isotopenzusammensetzung der Plutoniumproben zum Zeitpunkt

der Gammamessung

Atomprozent
Probe
238 239 240 241 242
1 (NBS 946) 0.241 83.772 12.158 3.258 0.569
2 (NBS 947) 0.289 76.369 18.444 3.707 1.191
3 0.169 69.788 - 24.645 4.178 1.220
4 1.097 62.217 23,092 9.775 3.815

Die Ermittlung eines Isotopenverhdltnisses Ni/N2 aus dem gemessenen
Intensitidtsverhdltnis I]/I2 von zwei isotopenspezifischen Gammalinien

setzt gemdB der Beziehung



3-23

R A T
Ny I, T, B¢

die Kenntnis der Halbwertszeiten T der beiden Isotope und die Absolut-
intensitdten B der beiden Gammalinien voraus. Die Daten fiir die Halbwerts-
zeiten wurden /3-13/, jene fiir die Absolutintensititen /3-14/
-entnommen.AuBerdem muf das Verhiltnis der Nachweiswahrscheinlichkeiten €

1
und €, fiir die beiden Gammaenergien bestimmt werden. Diese GroRe, welche

2
die Selbstabsorption der Gammastrahlung in der Probe, die Absorption in
Hiill- und Absorbermaterialien sowie die Detektoransprechwahrscheinlichkeit
beinhaltet, wurde - wie weiter unten beschrieben - aus dem gemessenen

Spektrum ermittelt.

Zwel hochaufldsende Halbleiterdetektoren standen fiir die Messungen zur
Verfiigung: eine planare Diode (V = 1,3 cm3) mit einer Energieaufldsung von
550 eV bei 122 keV und eine koaxiale Diode (V = 18 cm3) mit einer Energie-
aufldsung von 720 eV beil derseiben Energie. Alle 4 Proben wurden mit beiden
Detektorsystemen analysiert. Die Peakflichenbestimmung erfolgte durch
Summation von Kanalinhalten, wobei fiir die Untergrundsubtraktion der Verlauf
des Untergrundes unter einem Gammapeak bzw. einer Peakgruppe in Form

einer "abgerundeten'" Stufenfunktion /3-15/

i m
B(i) = B(n) + {B(m)-B(m)} ] y@{)/ ) y(k)

J=n k=n

berechnet wurde. Hierbei bedeuten B(i) die berechnete‘Untergrundzéhlrate
im Kanal i, y(i) die gemessene Zihlrate im Kanal i und B(n) bzw. B(m)
die in peakfreien Bereichen zu beiden Seiten des zu analysierenden Peaks

durch Mittelwertbildung bestimmten mittleren Untergrundzihlraten.

Im folgenden sei kurz zusammengestellt, in welcher Weise die verschiedenen
Isotopenverhidltnisse ermittelt wurden, und welche Ergebnisse dabei erzielt

worden sind.
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Pu-Verhdltnis: Verwendet wurden die Gammalinien 148 ﬁeV des 241Pu

Pu/
und 152 keV des 238Pu. Da die 148 keV-Linie nicht vollstdndig aufgeld8st

238 241

werden konnte, wurden je nach Detektoraufldsung die gesamte Peakintensitit
in den Bereichen 139-150 keV, 143-150 keV oder 146-150 keV bestimmt und

auf Beitridge von 239Pu und 24]Am korrigiert. Der Verlauf der relativen Nach-
weiswahrscheinlichkeit als Funktion der Gammaenergie £(E) wurde im Energie-
bereich zwischen 129 keV und 267 keV durch Anpassung eines Polynoms dritter

239Pu - und 24]Pu - Gammalinien

Ordnung an gemessene Peakintensitdten von
bestimmt. Die Ergebnisse der gammaspektrometrischen Isotopenverhdltnisbestim-—
mung, normiert auf den massenspektrometrischen Referenzwert, sind in

Tab. 3-8 zusammengefafit. \

238

. (" Pu/241Pu)Gamma
Tab. 3-8:
—_— (238Pu/24]Pu)

Massenspektr.
Planarer Detektor ' Koaxialer Detektor
Probe 143-150 keV 146-150 keV 139-150 keV
+152 keV +152 keV +152 keV

1 0.956 0.965 0.950

2 0.968 0.974 0.947

3 0.926 0.935 0.910

4 0.950 0.958 0.922

239

241 . . . . .
Pu/ Pu-Verhdltnis: Dieses Isotopenverhdltnis wurde durch eine Multi-

gruppenanalyse von mehr oder weniger komplexen Peakstrukturen im Energiebereich
239,241 241
Pu und Am

enthalten. Verwendet wurden die Peakgruppen 328-339 keV, 339-347 keV,
365-378 keV, 378-385 keV, 389-395 keV und 421-425 keV. Die gemessene Inten-

zwischen 332 und 422 keV bestimmt, die Gammalinien von

sitdt Y in jeder dieser Peakgruppen stellt eine Linearkombination von Beitrigen

der genannten Isotope dar:
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wobeil Aij als nukleare Konstante die Anzahl der Photonen/Zerfall des Isotops
Nj im Energiebereich der Peakgruppe i und eij die Nachweiswahrscheinlichkeit
fiir diese Photonen beschreiben. Der Verlauf der relativen Nachweiswahrscheinlich-

keit wurde im Energiebereich zwischen 255 keV und 451 keV durch Anpassung

. . . - 23
elner Exponential- bzw. Potenzfunktion an gemessenen Intensitdten von 9Pu—

Gammalinien bestimmt. Die unbekannten Isotopenhiufigkeiten N und

239> V41
N, wurden dann aus dem linearen Gleichungssystem durch Least-Squares-Anpassung

Am
239Pu/241

ermittelt. Die daraus resultierenden Pu-Verhiltnisse, wiederum

normiert auf die massenspektrometrischen Referenzwerte, sind in Tab. 3-9

zusammengestellt.
2
( 39Pu/24lPu)
Gamma
Tab. 3-9:
—_—_— (239Pu/24]Pu)
Massenspektr.
Planarer Detektor Koaxialer Detektor
Probe 332-422 keV 332-422 keV
1 0.971 0.973
2 0.966 0.962
3 0.971 0.974
4 0.974 0.975
240 241 . . . v .
Pu/ Pu-Verhdltnis: Dieses Isotopenverhdltnis wurde aus dem Inten-
sitdtsverhiltnis der Gammalinie 160 keV (240Pu) und 164 keV (241Pu)
240

bestimmt. Die 160 keV-Linie des Pu ist Bestandteil einer komplexen

Peakstruktur mit wesentlichen Beitrigen von den Isotopen 239’241Pu

Dies erfordert groBfe Korrekturen bei der Bestimmung der Intensit#t der

240 .. . . . . '
Pu-Gammalinie. Die Ergebnisse der Gammaanalysen sind in Tab. 3-10

wiedergegeben.
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(240Pu/24]Pu)
Tab. 3-10: Gamma
—_— (240Pu/24lPu)
Massenspektr.
Planarer Detektor Koaxialer Detektor
a) b) a) b)
Probe 160 keV 160 keV 160 keV 160 keV
+164 keV +164 keV +164 keV +164 keV
1 0.906 0.862 0.843 0.808
2 0.914 0.905 0.872 0.859
3 0.945 0.925 0.902 0.861
4 0.952 0.735 0.901 0.709

a) Untergrundfenster fiir Peakflidchenbestimmung bei 158,6~158,9 u. 166,6-167,6 keV
b) Untergrundfenster fiir Peakflichenbestimmung bei 158,6-158,9, 162,6-162,9 u.
166,6-167,6 keV

Die Ergebnisse in den 3 vorstehenden Tabellen zeigen, daB die gammaspektrome-
trisch bestimmten Isotopenverhdltnisse in-unterschiedlichen GrdBenordnungen
systematisch von den massenspektrometrischen Referenzwerten abweichen.

Diese Abweichungen kdnnen zum Teil auf systematische Fehler in den bei der
Auswertung der Gammaspektren verwendeten Absolutintensititen zufﬁckgefﬁhrt
werden, aber auch systematische Fehler in dem angewandten Auswerteverfahren
sind nicht auszuschlieBen. Da andere Labors innerhalb der ESARDA ebenfalls
auf diesem Gebiet arbeiten, hat die Arbeitsgruppe filir zersttrungsfreie MeB-
verfahren der ESARDA einen Interlaboratoriums-Vergleichstest fiir gammaspektro-
metrische Isotopenanalysen vorgeschlagen, um einen umfassenden Uberblick

{iber den derzeitigen Stand der Technik dieser MeBSmethode zu erhalten. Der
Vergleichstest beinhaltet Analysen der Isotopenstandards NBS-SRM 946,947

und 948. Die Auswertung der Gammaspektren soll mit einem einheitlichen

Satz nuklearer Daten erfolgen, jedoch sollen zur Peakflichenbestimmung
unterschiedliche Methoden angewandt werden. Die Ergebnisse dieses Vergleichs-

tests werden Mitte 1978 vorliegen.
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3.2.3 Gammaabsorptiometrie zur Bestimmung der Konzentration von

Aktiniden in L&sungen

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

Die Transmissionsmessung mit Gammastrahlung bietet eine einfache Méglichkeit,
die Konzentration von schweren Elementen wie Uran und Plutonium in Ldsungen
auf zerstdrungsfreiem Wege zu bestimmen. Hierbei wird ausgenutzt, daR

der totale Absorptionswirkungsquerschnitt eines Elements bei den Gamma-
energien, die der Anregungsenergie eines Elektrons in der K- oder L-Schale
entsprechen, sprunghaft ansteigt. Der Logarithmus des Verhdltnisses der
Transmissionswerte unterhalb und oberhalb der K- bzw. L-Kante ist ein direk-

tes MaB fiir die Konzentration dieses Elements im durchstrahlten Volumen.

Durch die Messung mit zwei Gammaquellen, deren Energien unterhalb und
oberhalb der Absorptionskante liegen, 148t sich das Transmissionsverhdltnis
sehr ‘einfach bestimmen. Da aber der Absorptionsquerschnitt des Matrixmateri-
als und/oder des Ldsungsmittels bei diesen beiden Energien nicht exakt
gleich ist, erhdlt man bei der "Zwei-Quellen-Methode" eine mehr oder weniger
starke Abhingigkeit des MeBergebnisses von der Zusamménsetzung und der
Konzentration aller anderen Elemente in der Probe. Diese Abhdngigkeit ist
umso kleiner, je enger die Gammaenergien der verwendeten Gammastrahlen

die Energie der Absorptionskante einschliefen.

HNO; Molarity Abb. 3-6:
MM M M oM 10M 15M Prozentuale Anderung des

Transmissionsverh#iltnisses
fdr verschiedene Paare von
Gammaenergien unterhalb und
oberhalb der K-Absorptions-
kante von Uran bei Ande-
rung der HNO3—Molaritét

einer Uranylnitratldsung.

0 T T T T T T
1.03 Mo L5 120 125 130 135 140
HNO, Density (g /cm?3)
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In Abb. 3-6 1ist der EinfluB der Konzentration der Salpetersidure
auf das MeBergebnis von Uranylnitratldsungen fiir verschiedene Paare

von Gammaenergien dargestellt.

Um Matrixeffekte weitgehend auszuschlieBen, wurden Gammastrahlungsquellen
mit einer kontinuierlichen Energieverteilung zu den Messungen verwendet.
Bei dieser Methode kann das Transmissionsverhidltnis sehr dicht an der
Absorptionskante gemessen werden. Die limitierende GrSBe ist hier das
endliche Aufldsungsvermdgen des Detektors; jedoch kann die Transmission
direkt an der Absorptionskante durch geeignete Extrapolationsverfahren
bestimmt und damit der EinfluB von Matrixmaterial vollstindig eliminiert

werden.

Im Berichtszeitraum konnte der mechanische Aufbau, die Abschirmung der

200 kV-Réntgenrdhre und die Kollimation des Rontgenstrahls fertiggestellt
werden. Die obere Kurve in Abb., 3-7 =zeigt ein kontinuierliches Gammaspektrum,
das mit diesem Réntgengenerator bei einer Hochspannung von 140 kV und

einem Filter,bestehend aus 7 mm Kupfer und 2 mm Cadmium, gemessen wurde.

104

FWHM=27.5ke¥ -

COUNTS

Abb. 3-7:

10° Gefilterter ROntgenstrahl aus

[ u-solution einem RSntgengenerator vor und

pz=100g/1

nach der Transmission durch

T T T T

UK-Shelt
Absorption —

Avso eine 5 cm dicke Schicht einer

—T

Uranldsung mit 100 g U/1.

102
0 100 120 140
ENERGY (keV}

Die Halbwertsbreite der Energieverteilung der Rontgenstrahlung betrug 28
keV, das Intensititsmaximum lag etwa bei der Energie der K-Absorptionskante

von Uran. Die untere Kurve in Abb. 3-7 zeigt den gleichen gefilterten



3-29

Réntgenstrahl nach Durchstrahlung einer Kiivette mit Uranylnitratldsung

bei einer Konzentration von 100 g Uran pro Liter.

Als zweite Methode zur Erzeugung eines kontinuierlichen Gammaspektrums
wurde eine Comptonstreuquelle getestet; dabei wird die an Material mit
kleiner Kernladungszahl Compton-gestreute 122 keV Gammastrahlung einer
7Co—Quelle verwendet. Durch Selektion der Streuwinkel mit Hilfe eines
geeigneten Kollimators kodnnen die Breite und die Lage des Streuspektrums
beeinfluBt werden. Abb. 3-8 =zeigt Messungen an einem so erzeugten Gamma-

strahl mit und ohne Uranmetallfolie mit 0,28 g U pro cm2.

T T T 7T T T T T I T
104 g
i o FWHM=65keV |
I 122keV )
L s7¢co |
W)
E /. U-Metal
§ 103__ 028g/em? T Abb. 3-8:
L ] Kontinuierliches Compton-—
1 ]
- Aozormtion | 7 streuspektrum von 122 keV Photonen
L Edge ! - 57
aus einer Co-Quelle vor und
nach der Transmission durch eine
2 1 1 1 1 1 1 1 3
10 ﬁo : éo Uranmetallfolie.
ENERGY (keV}

Die Auswertung der gemessenen R8ntgen— bzw. Gammaspektren geschieht durch
Anpassung von geeigneten Funktionen an die gemessenen Transmissionswerte
T(E) unterhalb und oberhalb der K-Kante. Es wurden verschiedene Fitfunk-
tionen getestet. Dabei stellte sich heraus, daf eine Anpassung der MeRdaten

gemdR der Gleichung

In In (1/T(E)) = 1n(u(E)-p+d)

mit einer Geraden oder Parabel eine ausreichende Genauigkeit liefert.
E ist hierbei die Gammaenergie, T(E) die Transmission, yp(E) der Absorptions-—
wirkungsquerschnitt, p die Konzentration von Uran,Thorium, Plutonium)
und d die Dicke der durchstrahlten Probe. Die Hthe des Transmissionssprunges

bei der Energie der K-Kante wird durch Extrapolation der MeBwerte unterhalb
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und oberhalb dieser Energie bestimmt.

Die Aufnahme der Spektren und die Auswertung der Messungen geschieht
vollautomatisch durch den Anschluf an einen NOVA 2 Computer iiber

ein CAMAC Interface . Die notwendige Software wurde im Berichtszeitraum
entwickelt und getestet. Auf eine angeschlossene Magnetbandeinheit

kénnen die MeRergebnisse und Spektren archiviert werden. Erste Ergebnisse
mit diesem MeRBsystem sind in Abb. 3-9 dargestellt. Sie zeigen den
Logarithmus des Verhdltnisses R der Transmission unterhalb und oberhalb
der K-Kante als Funktion der Urankonzentration filir 9 Uranylnitratl®dsungen
im Bereich von 50 bis 250 g Uran pro Liter. Die Messungen wurden an

3 cm langen Edelstahlkiivetten vorgenommen, die typische MeBzeit betrug

2000 sec.

30
o
251 /
201 § Abb. 3-9:
{// Der Logarithmus des Ver-
i i {// hdltnisses R der Trans-
B 6// mission unterhalb und ober-
e g// halb der K-Kante als Funk-
o// . tion der Urankonzentration
031 //// in Uranylnitratldsungen

(Kiivettenlidnge 3 cm).

O T T Ll T T
0 50 100 150 200 250 300

U-KONZENTRATION IN [g/l]

Fiir das Jahr 1978 ist die Beschaffung eines Gleichspannungsrdntgengenerators
vorgesehen; damit kann die mittlere Zihlrate gegeniiber der jetzigen
Wechselspannungsrdhre ohne Verschlechterung des AuflGsungsvermdgens des Detek-
tors um einen Faktor 6-7 gesteigert werden bzw. die MeBzeit bei gleicher
statistischer Genauigkeit um diesen Faktor gesenkt werden. Auferdem werden

mit dieser RShre Messungen im Bereich der L-Kanten mdglich sein. Wegen des
grdfBeren Sprungs im Absorptionsquerschnitt an der L-Kante werden dann auch
Uran- und Plutoniumkonzentrationen unterhalb 10 g pro Liter zerstdrungsfrei

mit Hilfe der Gammaabsorptiometrie meBbar sein.
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3.2.4 MeBgerdt zur Bestimmung des Plutoniumgehalts in kleinen

Abfallbehiltern durch Messung der Gammaeigenstrahlung

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

H. Ottmar

Im Rahmen des Deutsch-Indischen Zusammenarbeitsabkommens ist im Friihjahr
1977 ein Plutonium-AbfallmeBRgerdt fertiggestellt und bei BARC, Bombay,

in Betrieb genommen worden. Es handelt sich hierbei um ein gammaspektrome-
trisches MeBgerdt, welches in erster Linie zur quantitativen Bestimmung

von Plutonium in solchen Abfallstoffen bestimmt ist, die auBer Plutonium
keine wesentlichen Kontaminationen mit anderen Gammastrahlern aufweisen.
Die MeBmethode, die auch eine Korrektur auf Gammaabsorption in der MeBprobe

beinhaltet, ist in /3-16/ baschrieben.

e ¢ Digital
Amplitier Joony MCA .| Stabilizer
5"x 2" L
Nal Detector ADC— L
Adresses

Dual sl
Multipl. EESERE R Si‘;?til
Up-Down E@ 2“Pu = SCA

Counter

Abb, 3-10: Blockdiagramm des gammaspektrometrischen Pluto-

nium—AbfallmeBgerites

Abb. 3-10 zeigt das Blockschaltbild der MeBapparatur. Standardisierte
Abfallbehdlter mit einem Durchmesser von 15 cm und einer HBhe von 21 cm
rotieren vor einem 5" x 2" NaJ-Detektor. Die dort nachgewiesene Gamma-
strahlung wird in einem Vielkanalanalysator (Kermspeicherbereich 1| K)
analysiert und an dessen Bildschirm optisch dargestellt. Parallel dazu

werden die digitalen Ausgangssignale des Analog-Digital-Wandlers 4

digitalen Fenstern zugefijhrt, mit deren Hilfe 4 verschiedene Spektrumsbereiche

digital ausgewdhlt werden kdnnen. Die digitalen Fenster erzeugen immer
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"dann ein logisches Ausgangssignal, wenn die Kernspeicheradresse eines
Detektorimpulses in den am digitalen Fenster ausgewdhlten Adressen-—

bereich f#llt. Die Ausgangszdhlraten Cl» Cgs Cgs Cy der 4 digitalen Fenster

2
werden schlieBlich in zwei multiplizierenden Vor-Riickwdrtszdhlern, die

die Operationen

und

[e]

a
00
1
nNo

—

ausfiihren, weiterverarbeitet. Die Konstanten A, B, C, D sind in Einer-~
schritten im Bereich zwischen 0,000 und 0,999 vorwdhlbar. Bei geeigneter
Eichung, d.h. bei geeigneter Wahl der 4 Spektrumsbereiche und der
Eichkonstanten A, B, C, D, stellen die Ergebnisse dieser arithmetischen

239

Operationen die gemessenen Pu- bzw. 24]Pu—Mengen dar. Sie werden an

2 Leuchtziffern-Displays optisch angezeigt.

Zur Eichung der MeBapparatur wurden 6 Eichstandards hergestellt. Die
enthielten Plutoniummengen zwischen 0,05 g und 2 g, die innerhalb der
Standardbehilter in typischerweise vorkommenden Matrixmaterialien verteilt
wurden. Die Zihlraten in der 208 keV-Gammalinie und im Energiebereich
375-470 keV, jeweils auf Comptonuntergrund korrigiert mit Hilfe von
Zihlraten aus benachbarten Untergrundfenstern, wurden zur Bestimmung des

24]Pu 239

- bzw. 239Pu—Gehaltes verwendet. Pu-Mengen in der GrdRenordnung

von ca. 10 mg konnten noch sicher nachgewiesen werden.

Die Isotopenzusammensetzung des Plutoniums ist im vorliegenden Anwendungs-—

239Pu). Diecer vorteilhafte Umstand

fall nahezu konstant (ca. 90 7%
konnte sowohl zur einfachen Feststellung von Absorptionseffekten als auch
zum Nachweis anderer gammaaktiver Kontaminationmen in den MeBproben genutzt
werden. Als ein qualitativer Indikator fiir nennenwerte Gammaabsorption

239

konnte die Abweichung der gemessenen 24]Pu/ Pu-Verhdltnisse vom bekannten

Sollwert dienen. Aufgrund der unterschiedlichen Energie der 241Pu— und
239

241

Pu-Gammastrahlung (208 keV gegen ca. 400 keV) weicht das gemessene
Pu/239Pu—Verh51tnis umso stirker vom Sollwert ab, je hdher die Gamma-
absorption in der Probe ist. Mit der Entwicklung eines quantitativen Kor-
rekturverfahrens, welches durch Analyse der Gammastrahlung in den Energie-
bereichen um 100 keV, 200 keV und 400 keV sowohl eine Korrektur auf
Absorption im Kernbrennstoff selbst als auch in den Matrixmaterialien der

Abfallstoffe erlaubt, wurde begonnen.



3-33

Zum Nachweis von gammaaktiven Kontaminationen, die u.U. die Plutoniumbestim-
mung st6ren kdnnten, wurde folgendermafen verfahren: neben dem normalen
Energiefenster von 375-470 keV zur 239Pu—Bestimmung wurde noch ein

weiteres Energiefenster im Bereich 290-470 keV gesetzt. Wie die Rechnungen

239

in /3-16/ gezeigt haben, tragen bei Isotopenhiufigkeiten

von 290 7 andere Isotope mur zu einem geringen Teil (<10 7) ;g;
gemessenen Intensit#t in diesem Energiebereich bei. Fiir die =~ “Pu~Be-
stimmung konnten somit die Z&hlraten sowohl im Energiebereich 290-470 keV
als auch im Energiebereich 375-470 keV verwendet werden. Eine 239Pu—

Eichung wurde fiir beide Bereiche getrennt durcthfﬁhrt- Die Erweiterung der
Auswerte-Elektronik durch einen weiteren Vor-Riickwirtszdhler erlaubte

dann bei jeder Messung einen Vergleich von zwei 239Pu—MeBwerten, die bei
Abwesenheit von Stdrstrahlungen identisch sein sollten. Wichen die

beiden MeRwerte jedoch stark voneinander ab, so konnte dies als ein
Anzeichen fiir die Gegenwart von Gammastrahlung, die nicht von Plutonium
stammte, gewertet werden. Solche MeBproben wurden ausgesondert und einer

genaueren Spektrumsanalyse unterzogen.

3.2.5 Entwicklung eines rechnergesteuerten On-Line Datenaufnahme-

und Auswertungssystems

P. Matussek

In der Aufgabenstellung der Arbeitsgruppe SpFK im IAK IT iiberwiegen
solche MeBverfahren, bei denen Gamma— oder Rontgenspektren aufgenommen
und in verschiedener Weise ausgewertet werden. Es wurde daher ein
flexibles MeRsystem entwickelt, das den verschiedenen Anwendungen gerecht
werden kann. Der schematische Aufbau der Hardware ist in Abb. 3-11 .
dargestellt. Es besteht aus einem NOVA 2 Rechner mit 32 K Kernspeicher,
einem 9 Spur Magnetbandgerit mit den Schreibdichten 800 und 1600 bpi und
einer Bedienungskonsole (Teleprint)mit Lochstreifen Ein- und Ausgabe.

Als Schnittstelle zum Experiment wurde das normierte Einschubsystem
CAMAC verwendet., Damit stehen dem Anwender derzeit etwa 700 verschiedene
kommerziell erhdltliche Einschiibe verschiedener Firmen fiir Datenaufnahme-
und Steuerungszwecke in einem breiten Anwendungsbereicﬁ zur Verfiigung

(z.B. ADC's, Zihler, Timer, Displaytreiber, Digitalvoltmeter, Schritt-
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motoransteuerungen usw.). Alle diese Einschiibe kdnnen iiber das CAMAC-
Interface vom Rechner gesteuert und ausgelesen bzw. beschrieben werden.
Als Programmsprache wurde die interpretative Sprache BASIC gewdhlt. Sie

hat zwar den inhdrenten Nachteil, relativ langsam zu sein, dagegen den Vorteil,

ADC
_____ - O ey
MAG MOWA 2
CAMAL - ALz
TAFE COMFUTER
_____ . e e S — — ——
HFPERIMENT
ot oo —— iy ot o e .
‘ STEUERIING
TELETYFE EBILD |
FEOMSOLE SCHIREM
Abb. 3-11: Schematische Darstellung der Hardwarekonfiguration

des On-Line Datenaufnahme- und Auswertungssystems.

daB Daten und Programmteile wihrend der Run-Time abgerufen und schnell

und bequem gedndert werden konnen. Dies ist besonders bei der Neuentwicklung
von Programmen eine groBe Erleichterung fiir den Programmierer. Ein schmeller
Datenverkehr, wie er fiir die Aufnahme von Spektren oder zur Aufbereitung von

Live-Display-Daten notwendig ist, kann natiirlich auf dieser Basis nicht erfolgen.

Es wurde daher eine Reihe von BASIC-Calls und ein Interruptmodul in Maschinen-
sprache programmiert. Der schnelle Datentransfer erfolgt jetzt interrupt-
gesteuert, die Interrupts kdnnen iiber BASIC-Calls zugelassen oder maskiert
werden, die Statusinformation ist ebenfalls iiber BASIC-Calls zugidnglich. Bei
der Programmierung wurde auf leichte Verstdndlichkeit der Calls Wert gelegt;
so 148t sich die Display-Routine z.B. mit CALL 6, "DISPLAY", Parameter 1 ...

Parameter 6 aufrufen.
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Der zur Verfiligung stehende Kernspeicherbereich von 32 K ist in folgender

Weise aufgeteilt: Etwa 14 K sind fiir das Operatingsystem, BASIC, die BASIC Calls
und den Interruptmodul sowie Statusarrays reserviert, 12 K Kernspeicher stehen
fiir die Akkumulierung von Spektren zur Verfiigung, 6 K sind frei fiir Steuerungs-
und Auswerteprogramme. Da die Wortlidnge von 16 bit (entsprechend 65 535

counts) filir die meisten Anwendungen nicht ausreicht, wurden je 2 Kernspeicher-
plitze zu einer ADC-Adresse zusammengefafBt. Es stehen damit fiir die Spektren-
aufnahme 6 K Kan#le mit einem Speicherinhalt von 32 bit (entsprechend ca.

4 Milliarden counts) pro Kanal zur Verfiligung. Dieser Speicherbereich

kann von bis zu 7 unabhingigen ADC's benutzt werden, die Zuweisung der

Bereiche fiir die einzelnen ADC's erfolgt iiber BASIC-Calls. Jedem ADC ist

ein Timer zugeordnet, der Messungen im Real-Time oder Live-Time Mode gestat-
tet. Umfangreiche Auswerteprogramme, fir die der 6 K Programmspeicher

nicht ausreicht, kdnnen in Overlay Technik programmiert werden: Die einzelnen
Programmteile werden auf Magnetband abgelegt,und nur das jeweils bendtigte
Teilprogramm wird automatisch vom Magnetband in den Kernspeicher gelesen

und ausgefiihrt.

Das On-Line Datenaufnahme~ und Auswertesystem ist seit Herbst 1977 im Einsatz
und wurde zundchst fiir die vollautomatische gammaabsorptiometrische
Bestimmung von Urankonzentrationen in L&sungenund zur Auswertung

der gammaspektrometrischen Messungen zur Plutoniumisotopenanalyse eingesetzt.
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3.3 Interlaboratoriumstests

3.3.1 Interlaboratoriumstest "AS-76"

W. Beyrich, G. Spannagel

{iber die Aufgabenstellung dieses Experimentes und den Teilnehmerkreis war
bereits im vorausgegangenen Jahr berichtet worden /3-17/. 1977 wurden im
Zentralbiiro fiir Kernmessungen (ZBKM) der EURATOM in Geel, Belgien die vier
erforderlichen Probenmaterialien unterschiedlicher Pu-238-Konzentration
hergestellt und in ca. 150 MeBproben aufgeteilt. Der Versand an die Teil-
nehmerlaboratorien war bis Ende Juni abgeschlossen. Vom Projekt SpFK
wurden Richtlinien fiir die Durchfiihrung der Analysen sowie Datenblitter
fiir die Ubermittlung der MeRergebnisse erarbeitet und an die Laboratorien

verschickt.

In der zweiten Jahreshdlfte 1977 wurden die verwendeten Probenmaterialien
hinsichtlich ihrer exakten Isotopenzusammensetzung vom ZBKM sowie vom

National Bureau of Standards (NBS), Washington, USA massenspektrometrisch
untersucht. Im gleichen Zeitraum wurden die'Rechenprogramme zur Auswertung
der MeRBdaten gemeinsam mit dem Institut fiir Datenverarbeitung in der Tech-
nik erstellt und erprobt. Die MeBwerte der Teilnehmer lagen bei Jahresab-

schluB nahezu vollsténdig vor.

3.3.2 Interlaboratoriumstest '"IDA-78"

W. Beyrich, G. Spannagel

Die Analyse der aktiven Eingangsldsungen von Wiederaufarbeitungsanlagen in
Bezug auf die Uran- und Plutoniumzusammensetzungen sowie deren Isotopenkon-
zentrationen nach der massenspektrometrischen Isotopenverdiinnungsanalyse
waren erstmals vor 6 Jahren in dem Experiment IDA-72 (Isotope Dilution
Analysis) untersucht worden /3-18/. Im Hinblick auf die wachsende Bedeutung,
die der Uberwachung von Wiederaufarbeitungsanlagen zukommt, wurde die Durch-
fiihrung eines neuen derartigen Experimentes "IDA-78" beschlossen mit der
Zielsetzung, die Verbesserung dieser Analysentechnik in den vergangenen

Jahren zu iiberpriifen und gleichzeitig neu entwickelte Verfahren zu erproben.



3-37

Es wurde vereinbart, dieses MeBprogramm gemeinsam mit dem Zentralbiiro
fiir Kernmessungen (ZBKM) der EURATOM in Geel, Belgien durchzufiihren, das
insbesondere die Probenherstellung und, zusammen mit dem National Bureau
of Standards, Washington, USA, die Charakterisierung allen verwendeten

Probenmaterials hinsichtlich einer genauen Zusammensetzung iibernimmt.

Fiir einen wesentlichen Teil der Probenvorbereitung hat auch das Institut

fiir Radiochemie des KfK umfangreiche Untersuchung zugesagt.

Im Berichtszeitraum wurde fiir das Experiment ein umfassendes Konzept erar-
beitet und auf einer Tagung der ESARDA-Arbeitsgruppe "Destructive Analyses'

im Oktober 1977 in Harwell diskutiert. Die wichtigsten Punkte sind:

a) Wiederholung der "Standard''-Messungen von IDA-72 zur Untersuchung

der Entwicklung in den letzten 6 Jahren

b) Verteilung verdiinnter, aktiver Proben auch ohne Spike-Zusatz (sowohl
in fliissigem als eingedampftem Zustand), um realitdtsbezogene Werte

zu erhalten

c) Spike-Zugabe durch Teilnehmerlahors sowohl mit laboreigener als auch
mit einheitlich vom ZBKM gelieferter Spikeldsung,um zu ermitteln,

ob letzteres die Ubereinstimmung der Ergebnisse signifikant verbessert,

d) Anwendung der in den letzten Jahren entwickelten "in-situ" Spike-Tech-
nik, da von dieser voraussichtlich die besten Ergebnisse zu erwarten
sind. Hierbei werden metallische U/Pu-Legierungen als Spikematerial
verwendet, das dem unverdiinnten, hochaktiven Probenmaterial unmittelbar

nach der Probenahme in der Wiederaufarbeitungsanlage zugesetzt wird.

Ein Uberblick {iber die Auslegung des Gesamtexperimentes IDA-78 ist in
Abb, 3-12 gegeben:

Teil 1 bezieht sich auf die Messung spaltprodukthaltigen Materials aus

einer Wiederaufarbeitungsanlage.

In den Teilen 1.1 und 1.2 wird eine verdiinnte Eingangsldsung "B" verwendet,
die aus der urspriinglichen, hochaktiven Eingangsldsung "A" durch Verdiinnung

mit HNO3 im Verhdltnis 1:100 hergestellt wird. Diese verdiinnte Probenl8sung
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Teil 1
Spaltprodukthaltiges Material)

UNVERDUNNTE EINGANGSLOSUNG A

3-12: Auslegung des Experimentes IDA-78 (Ubersicht)

(Spaltproduktfreies Material)

U = 250 mg/ml U-235 = | %
Pu = 2 mg/ml Pu-239 = 65 7
|
Verdiinnung =! 1:100 mit HNO,
|
N
VERDUNNTE EINGANGSLOSUNG B SYNTHETISCHE EINGANGSLOSUNG R
U= 2,5 mg/ml U-235 = | 7 U= 2,5 mg/ml U-235 =2 1%
Pu = 20 pg/ml Pu-239 = 65 7 Pu = 20 ug/ml Pu-239 = 65 7
1.1 2.1

B, OHNE SPIKE-ZUGABE

SPIKE~ZUGABE DURCH LABOR MIT
EIGENEM SPIKE

F
3x

(1.11) (1.12)

1 Probe mit 3 Proben pro
2.5 ml pro Labor, jede
Labor, FLUSSIG mit 0.5 ml,

3x alle Isotopen- E INGETROCKNET
Verhdltnisse 1 Isotopenver-
U, Pu diinnung pro

3x Isotopenver- Probe
dlinnung
1.2
B, SPIKE-ZUGABE DURCH ZBKM
1 Probe mit 2.5 ml pro Labor,

LUSSIG

Isotopenverdiinnungsverhdltnis

R, OHNE SPIKE-ZUGABE

SPIKE-ZUGABE DURCH LABOR MIT
EIGENEM SPIKE

] Probe mit 2.5 ml pro Labor,
FLUSSIG

3x alle Isotopenverhiltnisse U, Pu

3x Isotopenverdiinnung

2,2
R, SPIKE-ZUGABE DURCH ZBKM

1 Probe mit 2.5 ml pro Labor,
FLUSSIG

3x Isotopenverdiinnungsverhdltnis

—> 3 P

(
E

11

-3 A, "IN SITU"
SPIKE-ZUGABE DURCH ZBKM
roben pro Labor, jede mit 5 pl

etwa 50 ug Pu einschl, Spike),
INGETROCKNET

sotopenverdiinnung pro Probe

2.3
R, OHNE SPIKE-ZUGABE
ZUGABE VON ZBKM-SPIKE DURCH LABOR

1 Probe mit 2.5 ml pro Labor, FLUSSIG
r " " U-233 Spikeldsung, "
l n n PU—ZIOZ " , 1"

3x Isotopenverdiinnung

Bemerkung: Alle Probenldsungen werden hinsichtlich ihrer genauen
Zusarmensetzung durch das Z3KM und das [1BS charakterisiert,
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"B" wird ebenso wie in IDA-72 nach Spike-Zusatz im ZBKM an die Teilnehmer
verteilt (Teil 1.2), dariiber hinaus jedoch auch ohne vorherigen Spike-Zusatz
zur Analyse in den Teilnehmerlaboratorien unter Verwendung der laboreigenen
Spike-L&sungen (Teil 1.1). Es ist beabsichtigt, das Probenmaterial hierfiir
sowohl in fliissigem Zustand eingeschmolzen in Glasampullen zu versenden
(Teil 1.1.1) als auch nach Eindampfung genau gewogener Aliquots in Glas-

réhrchen mit Stopfen (Teil 1.12).

In Teil 1.3 ist die Messung eingetrockneter Proben der unverdiinnten Eingangs-
16sung "A" vorgesehen, denen direkt nach der Probenahme in der Wiederauf-
arbeitungsanlage entsprechend der bereits erwdhnten "in-situ" Spike-Technik

metallischer U/Pu-Spike zugesetzt wurde.

Fiir Teil 2 des Experimentes wird eine synthetische, spaltproduktfreie U/Pu-
Referenzl&sung genau bekannter Zusammensetzung verteilt, sowohl mit als
auch ohne vorherigem Spike—Zusatz. Da von der Messung dieses sauberen Pro-
benmaterials genauere Ergebnisse zu erwarten sind, sollen in diesem Teil
des Experimentes die Fehlerquellen des Spike-Vorgangs bei Verwendung
fliissiger Spike-Ldsungen im einzelnen untersucht werden. Daher sind sowohl
Messungen an Proben vorgesehen, denen im ZBKM die Spike-Ldsung bereits zu-
gesetzt wurde (Teil 2.2), als auch die Analyse von Proben unter Spike-Zu-
gabe in den Teilnehmerlaboratorien, wobei laboreigene Spike-L&sung (Teil

2.1) und auch Spike-Losung des ZBKM (Teil 2.3) verwendet werden sollen.

Abb. 3-13 gibt einen Uberblick iiber die verschiedenen Fehlerquellen, die in
den einzelnen Teilen des MeBprogramms untersucht werden sollen. Auf Grund
der Auslegung des Experimentes wird erwartet, daB insbesondere iiber folgen-

de Fehlerkomponenten Informationen erhalten werden k&nnen:

a) Beeinflussung der MeBergebnisse durch eventuelle Instabilitédt der
verdiinnten EingangslSsung

(Vergleich der Ergebnisse von Teil 1.12 mit 2.1 und Teil 1.2 mit 2.2)

b) EinfluB der Spaltprodukte auf die Analysen
(Vergleich der Ergebnisse von Teil 1.12 mit 2.1 und Teil 1.2 mit 2.2)
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c¢) Unsicherheiten der MeBergebnisse, die durch Verwendung laboreigener
Spike-Ldsungen hervorgerufen werden

(Vergleich der Ergebnisse von Teil 2.1 und 2.3)

d) Unsicherheiten der MeRBergebnisse durch das Spike-Verfahren selbst

(Vergleich der Ergebnisse von Teil 2.2 und 2.3).

Die Teile 1.2, 2.1 und 2.2 des MeBprogramms sind mit wesentlichen Teilen
des Experimentes IDA-72 identisch, so daB ein unmittelbarer Vergleich

mdglich wird.

Wegen des hohen experimentellen Aufwandes fiir die Teilnehmerlaboratorien
ist beabsichtigt, die Messungen zu Teil 1 unmittelbar nach Probehverteilung
(voraussichtlich Friihjahr 1979) durchzufiihren, fiir Teil 2 jedoch bis Ende

1979 zuriickzustellen.

Die Einladung interessierter Laboratorien zur Teilnahme erfolgte vor Jahres-

ende 1977,
Die Verfiigbarkeit geeigneten Probenmaterials wurde mit der Gesellschaft zur
Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen, Leopoldshafen, gekldrt und die

Zustimmung des Reaktorbetreibers eingeholt.

3.3.3 Untersuchung iiber Interlabor-Differenzen bei der UF_-Analyse

W. Beyrich, G. Spannagel

Die Bestimmung der U-235 Konzentration in UF6 durch Gas-Massenspektrometrie
war in den Jahren 1974/76 in einem Interlabtest in Zusammenarbeit mit der
Firma Dornier untersucht worden /3-19/. Im Mai 1975 wurden die Ergebnisse
eines ebenfalls auf die U-235 Bestimmung im UF6 sowie seine Reinheitsbe-
stimmung ausgerichteten Vergleichsexperimentes vertffentlicht, das vom

New Brunswick Laboratory, USA, organisiert worden war /3-20/. Eine verglei-
chende Auswertung der in beiden Experimenten gewonnenen Ergebnisse war nicht
zuletzt wegen ihrer hohen Bedeutung im Zusammenhang mit der Uberwachung von
Anreicherungsanlagen von Interesse. Dafiir bot sich ein auf den Interlabor-

differenzen aufbauendes empirisches Auswerteverfahren als besonders geeig-

net an, das von uns vor zwei Jahren erstmals vorgeschlagen wurde /3-21/.
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Die Ergebnisse dieser Untersuchung, bei der ein Teil der Rechnungen in Zu-

sammenarbeit mit dem Institut fiir Datenverarbeitung in der Technik ausge-

filhrt wurde, sind in Abb. 3-14 bis 3-16 dargestellt. Sie k&nnen wie folgt

zusammengefaRt werden:

a)

b)

c)

U-Gehaltsbestimmung (NVL-Test; Abb. 3-14):

Bei Beriicksichtigung aller von 16 Laboratorien verwendeten MeBverfahren
iiberschreiten ca. 30 % der Interlabordifferenzen die zuvor von
Experten in der Arbeitsgruppe "Destructive Analysis" der ESARDA

mit 0,15 bis 0,2 % geschidtzte "Signifikanzgrenze'. |

Werden nur die gravimetrisch gewonnenen Ergebnisse beriicksichtigt,

so wird dieser Grenzwert nur von 5-10 7 der Differenzen iiberschritten.
Die Gruppe der nicht gravimetrisch gewonnenen Daten allein zeigt das
prozentual hdchste Auftreten groBer Interlabordifferenzen in diesem

Test.

U-235-Bestimmung im Bereich natilirlicher Konzentration (KfK-Dornier

und NBL-Test, Abb. 3-15):

Die gr8ften Interlabordifferenzen werden erwartungsgemidf bei Anwendung
von Thermionenmassenspektrometern gefunden: {ber 40 % der Differenzen
liegen oberhalb 1 %. Bei Verwendung von Gasmassenspektrometern iiber-
schreiten im NBL-Test ca. 20 7%, im KfK-Dornier Test nur ca. 5 % der
Differenzen einen Wert von 0,2 %. Die giinstigeren Ergebnisse im
KfK-Dornier Experiment erklidren sich mit groBer Wahrscheinlichkeit

aus der Verwendung einheitlicher Referenzmaterialien in diesem Experi-

ment im Unterschied zum NBL-Test.

Abhidngigkeit der zu erwartenden Interlabordifferenzen von der U-235-
Konzentration (KfK-Dornier Test; Abb. 3-16):
Die vermutete Abnahme der Interlabordifferenzen mit steigendem U-235

Gehalt infolge gilinstigerer MeBbedingungen bestdtigt sich deutlich.

Eine Verdffentlichung {iber die unter b) und c¢) aufgefiihrten Ergebnisse ist

in Vorbereitung.
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Abb. 3-14: Bestimmung des U-Gehaltes in UF,.. Verteilung der
relativen Differenzen zwischen den Mefwerten zweier
sol Laboratorien (ermittelt nach Daten aus NBL-274)
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