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Zusammenfassung

Fir eine mit In-Line-Instrumenten ausgeristete Modellanlage zur
Wiederaufarbeltung bestrahlter Kernbrennstoffe wird die MeRda-
tenverarbeitung durch einen ProzeRfrechner anhand zweler Beilsplele

bescnrleben.

Die spezielle Prozehelektronik und der Ablauf der MeBzyklen werden

erliutert.

Flir die ausgewdhlten Beispiele In-Line-Polarographie und Dichte/
Leitféhigkeitsmessung werden dile Auswerteprogramme dargestellt.

Abstract

The model of a plant for reprocessing of nuclear fuels equipped
with in-line-instruments 1s described. With two examples the
handling of data from these in-line-instruments by a pPTrocess

computer is reported.

Also explained are the special process electronics and the se~

guence of the measuring cycles.

For the selected examples in line polarography and density-
conductlivity the evaluation programs are shown.






1. Einleitung

Bel der Wiederaufarbeiltung bestrahlter Kernbrennstoffe - aber

auch bei anderen chemischen Verfahren - muf der Verlauf des Pro-
zesses stédndig durch chemische und physikalische Analysen lber-
wacht werden. Das herkSmmliche Verfahren der Probeentnahme mit an-
schliefender Analyse im Labor ist sehr aufwendig und zeitraubend.
AuRerdem zwingt es dazu, in die Prozefstrdme Zwischenbehidlter ein-
zubauen, deren Inhalt erst dann im Prozel weltergefihrt werden
kann, wenn das Analysenergebnils vorliegt. Diese Zwischenbehilter
kbnnen die Investitionskosten einer Anlage erheblich heraufsetzen.

Die gesamten Nachteile lassen sich vermeiden, wenn man kontinu-
ierlich anzeigende Mehgerdte in die Prozefstrbme einbaut. Diese
sogenannten In-line-Instrumente haben aulerdem den Vortell, daR
sie ilhre MeRsignale direkt an einen ProzeBrechner zur Welterver-
arbeitungvﬁbermitteln kénnen. Damit ist eine wichtige Voraussetzung

zur automatischen rechnergefiihrten Prozefsteuerung gegeben.

Um Erfahrungen mit der ProzeBlsteuerung bei der Wiederaufarbeitung
bestrahlter Kernbrennstoffe zu sammeln, wurde im IHCh der GfK eine
Versuchsanlage errichtet, deren Instrumentierung lUber einen Daten-
kanal an einen etwa 1 km entfernten ProzeRrechner angeschlossen ist.

Anhand zweier ausgew8hlter In-line-Instrumente soll nachstehend das

System Versuchsanlage - Rechner beschrieben werden.



2. Beschreibung der Anlage

Die Versuchsanlage wird in der letzten Ausbauphase eine verein-
fachte Wiederaufarbeitungsanlage ohne Zwischenbeh8lter im Mak-
stab 1:1 darstellen. Sie orientiert sich am FlieRbild der

WAK 1)2)6 Die Vereinfachung besteht in erster Linie in dem Fort-
fall von "Head end" und "Tail end" und dem Verzicht auf Spalte
produktaktivitdt. Dle Ausgangsl8sungen bestehen aus spaltpro-
duktfreien Uran- und Plutoniumldsungen. Die Spaltprodukte wer-
den durch inaktives Material simuliert. Diese Mabknahme erspart
die AbschirmmaBnahmen und die damit verbundenen hohen Kosten.
Sle 1st auf die gestellte Aufgabe - Erfahrungen mit der Prozefl-
steuerung zu erlangen - praktisch ohne Einflub, da dle Mel-

und Regelvorginge von der Spaltproduktaktivitit weiltgehend un-
abhéngig sind.

Die erste Ausbauphase der IHCh~Versuchsanlage besteht aus zwel
Mixer-Settler-Batterien und einem Verdampfer mit den dazugehOri-
gen Hilfseinrichtungen (Pumpen, Vorratsbehilter usw.). Sie wird
nur mit Uran betrieben. In der ersten Mixer-Settler-Batterie(HA)
wird das Uran aus der salpetersauren, widssrigen in die aus

30 % TBP-Dodekan bestehende organische Phase extrahiert. In der
zwelten Mixer-Settler-Batterie (1 C) wird das Uran wieder in die
wissrige Phase rilickextrahiert. Der nachgeschaltete Verdampfer
dient der Aufkonzentrierung der wissrigen Uranldsung. S&mtliche
Losungen werden im Kreislauf geflihrt, um keine Verluste an Uran
zu haben. In die Prozefstrfme sind insgesamt 12 In-line-Gerite

nd 6 DurchfluBregler eingebaut. Diese erste Aufbauphase der
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Gerdte und der Interface-Elektronik. Der Rechner Ubernimmt in

dieser Phase hauptsidchlich die MeBwertverarbeltung der In-line-
Gerdte, wdhrend die Steuerung nur in untergeordnetem MaRe vorge-
nommen wird. Letzteres wird jedoch in den welteren Ausbauphasen

der Versuchsanlage dle Hauptaufgabe des Rechners sein.
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Von den verschiedenen In-line-Gerédten stellen die Polarographie
zur Uranbestimmung und die kombinilerte Dichte-Leltfdhigkeits-



messung zur Uran- und Sdurebestimmung im Vergleich mit den
anderen MeRBinstrumenten besondere Anforderungen an Rechner und
Interface. Daher 1488t sich hiermitﬁam besten das System Ver-
suchsanlage=Rechner beschreiben.

2.1 Beschreibung der In-Line-Polarographie

Die Polarographie wird in der Versuchsanlage zur Uranbestimmung
in der ablaufenden wéssrigen Phase (HAW) der HA-Mixer-Settler-
Batterie eingesetzt. Das Geridt besteht im wesentlichen aus drei

Teilen 3);

1. Dem eigentlichen In-line-Gerdt, durch welches die Prozef-~
lésung l&uft.

2. Dem Steuerteil, der den Ablauf von Dosierung und Messung
steuert und

3., dem Polarographen, der die Aufnahme derivativer Polaro-
gramme gestattet.

Der gesamte Ablauf wird so gesteuert, dalk etwa alle 10 min ein

Uranpolarogramm aufgenommen wird, wobel nur die MeRsignale aus

dem Bereich des Uranpeaks dem Rechner lUbermittelt werden. Dabel
sind grundsdtzlich zweli Fdlle zu unterscheiden 4):

a) Die widssrige Phase enthdlt kein TBP. Hier tritt nur der
Uranpeak auf.

b) Die wissrige Phase enthilt TBP. In diesem Fall tritt ne-
ben dem gegeniiber ohne TBP um 54 % erniedrigten Uranpeak
ein TBP-Peak auf. Dle Lage dieses TBP-Peaks ist von der
Sdurekonzentration abhéngig, d.h. der Peak kann sowohl
rechts oder links der Flanke des Uranpeaks, als auch -
unsichtbar - unter dem Uranpeak auftreten. Die Hbhe des
Uranpeaks ist praktisch unabhingilg von der TBP-Konzentra-

tion.

Die beiden Fille a) und b) missen bel der Verarbeitung der Pola-
rograpnile-Mefdaten durch den Rechner durch ein besonderes Aus-



werteprogramm berilcksichtigt werden.
2.2 Beschreibung der Dichtem/ieitféhigkeitsmessung

Die gleichzeitige Bestimmung von Dichte und Leltfé&higkeit einer
PUREX~ProzeRlldsung erlaubt die Simultanbestimmung von Uran und
Salpetersiure, wenn die ProzeRldsung bereits weitgehend rein
von Fremdsubstanzen (z.B. Spaltprodukten) ist 5). Der Auswer-
tung liegt ein experimentell aufgenommenes Netzdlagramm

(Abb. 1) zugrunde, aus dem durch Interpolation die Uran- und
Salpeterséurekonzentration errechnet wird.

Die Dichtemessung erfolgt nach der Biegeschwingmethode 6). Die
Dichte wird hierdurch aus der Eilgenfrequenzinderung eines
Schwingkdrpers abgeleitet, in den das 2zu messende Medium einge-
bracht wird. Im Gegensatz zu anderen Methoden entfdllt hierbel
die Volumen- und Gewichtsbestimmung, wodurch der MeRvorgang we-
sentlich erleichtert wird. Wir verwenden das Gerdt DMA 11 der
Firma Anton Paar KG, Graz, das flr kontinulerliche Messungen

im Durchfluﬁ gut geelignet ist. Das Geridt besitzt einen BCD-Aus~
gang und kann durch externe Startbefehle, z.B. durch einen
Rechner, zur Ausgabe eines MeRwertes an den Rechner veranlaBt
werden. Dort wird das sonst lUber ZiffernanzeigerShren darge-

stellte Zwischenergebnis Tx in den gesuchten Dichtewert dx um=-

gerechnet:
= f"2=.__ 2
K
(d4 = Dichte der Eichsubstanz, Tq = MeBwert der Eichsubstanz,

Die Leitfdhigkeit wird elektrodenlos nach dem Induktionsverfah-
ren bestimmt. Geelgnet hierfiir ist das Gerdt M 864 der Firma
Siemens, das Jjedoch den Nachtell eines grofen MeRvolumens hat
(ca. 2 1). Durch Umbau der MeRzelle konnten wir jedoch ein MeR-
volumen von ca. 50 ml erreichen. Dieses modifizierte Gerdt ar-
beitet in einem MeBbereich von 100 bis 800 mS/cm.
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3. Beschrelbung des Rechnersystems

Als Rechner wird ein TR 86 der Firma Telefunken verwendet.
Er hat folgende charakteristische GréBen:

Wortlinge: 24 pit
Zykluszelt: 0,9 /U sec
Zugriffzeit 0,3 Ju sec
Kernspeichergrtle 32 K

Dazu kommen als periphere Einheiten Magnetband- und Magnetplatten-
einheiten sowie Datensichtgeréte7),

Die Entfernung von ca. 1 km zwischen Versuchsanlage und Rechner
wird von einem dialogféhigen Datenkanal Uberbrilickt, der beidsel-
tig mit einem Modem abgeschlossen ist.

Zur MeBwerterfassung und -verarbeitung durch den Rechner wird

das im DVZ der GfK entwickelte System CALAS (Computer Aided La-

boratory Automation System) verwendet.

An der Versuchsanlage im IHCh befindet sich die spezielle Pro-
zefelektronik, bestehend aus Analogmultiplexer, ADC, DAC, Lelt-
gerdte, Datenpuffer zur Aufnahme der Polarographiemefwerte und
die gesamte Steuerung flr dlese Gerdte. Auberdem steht hier ein
Datensichtgeridt mit Befehlsgeber, lber den Eingriffe in den Pro-
zel ermbglicht werden. Der schematische Aufbau der gesamten An-
lage geht aus Abb. 2 hervor.

4, Funktionsbeschreibung der ProzeRelektronik und Organisation
der MeRzyklen

Das Blockschaltbild der ProzeBelektronik (Interface) ist in
Abb. 3 dargestellt.

Die ProzeBelektronik arbeitet nach folgendem Prinzip:

Beim Start eines MeBzyklus werden 16 Statusworte zu je 16 bit,

63 analoge und 8 digitale Informationsquellen abgefragt und von
der Standardelektronik in einem reservierten Kernspeicherbereich
abgelegt. Das Ende eines MeRzyklus, der bei 87 MeRstellen maximal
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30 msec dauert, wird durch einen Interrupt signalisiert.

Eine Sonderstellung unter den MeBstellen nimmt der Polarograph
ein. Er startet alle 10 min die Aufnahme einer MeBkurve aus ca.
120 MehBpunkten bei einer MeBdauer von 2 Minuten. Der zeitliche
Abstand zweler MeRpunkte betridgt also 1 sec.

Ist der Analog-Multiplexer nicht durch einen MeRzyklus belegt,
geht er automatisch auf Stellung "Polarograph", unabhingig da-
von, ob dieser MeRwerte llefert oder nicht.

Befindet sich der Polarograph in der MeBphase, dann liefert

sein Taktgenerator in aequidistanten Zeitabstldnden Signale an
den ADC. Bie hieriiber erhaltenen, digitalisierten Kurvenpunkte
werden in einem externen Datenpuffer von 128 Worten zu je 12 bit

zwischengespeichert.

Wird wdhrend der MeBdauer des Polarographen ein MeBzyklus ge-
startet, so erhdlt dieser eine ho6here Prioritdt. Um Jjedoch
praktisch keinen MeBpunkt der Polarographiekurve zu verlieren,
wird wdhrend der Dauer des MeBzyklus der Taktgenerator des Pola-
rographen angehalten. Der zeitliche Abstand zum ndchsten Kurven-
punkt erhtht sich dadurch um die Dauer des MeRzyklus. Nimmt man
an, dal wihrend der Aufnahme einer Polarographiekurve 30 MefR-
zyklen gestartet werden (eine grtRere Zahl 1st wegen der notwen-

digen Abarbeitungszeit der MeRzyklen nicht méglich), dann bele-
Das bedeutet

2 T B AR W mwmwWmESe Vg

Mit Ausnahme des Polarographen sind alle MeRstellen (maximal 87)
in einem MeRzyklus zusammengefalt, der alle 5 min vom Rechner ge-
startet wird. Der "Polarographie-Zyklus" startet sich dagegen
selbst, und zwar immer dann, wenn der erste Melwert der Polaro-
graphiekurve anfidllt. Der letzte Mebwert der Kurve 1l8st elinen
Interrupt aus, der gleichzeitig das Signal fir die Ubergabe der
im Zwischenpuffer gespeicherten Kurvenpunkte an den Rechner ist.



5. Auswertung der Dichte-Leitf&higkeitsmessungen

Das speziell filir die Dichte-Leitfédhigkeitsmessungen geschriebene
Auswerteprogramm wurde 1n ASSEMBLER-Sprache erstellt und eignet
sich sowohl fir OFF-LINE-Auswertung als auch flir den ON-LINE-Be-
trieb.

Im ersten Fall werden die gemessenen Werte filir Dichte und Leit-
fdhigkeit Uber den Befehlsgeber des Datensichtgerites eingegeben.
Dabei kann die Dichte sowohl als direkter Wert dyx als auch als
Zwischenergebnis Ty eingegeben werden.

Das Ergebnis wird zusammen mit der Angabe einer Uberschreitung

des Konzentrationsbereiches am Sichtgerit ausgegeben (s. Abb.4 X)).

Im ON-LINE-Betrieb werden die analogen und digitalen MeBwerte
Uber Multiplexer, ADC, Interface und Datenkanal direkt in den
Kernspeicher des Rechners zur Weiterverarbeitung lbertragen.

Die Auswertung geschieht durch Interpolation zwischen den ex-
perimentell aufgenommenen Kurvenscharen und den MeBwerten. Dieser
Weg wurde deshalb gewdhlt, um aufwendige Rechenoperationen, die
eine spezielle Arithmetik erfordern, zu vermeiden. Auferdem er-
fordert der ON-LINE-Betrieb schnelle Reaktionszeiten, so daRl bei
allen Auswerteprogrammen eine minimale Rechenzeit bel noch ver-

tretbarer Genaulgkeit angestrebt wurde.

Um die angegebene Methode zu realisieren, wurden die Kurvenscha-
ren mit einem Netz von 30 x 30 Punkften Uberspannt, und die Werte
in Form einer Matrix sowohl filir die Uran- als auch flr die Siure-
konzentration gespeichert. Insgesamt erh8lt man flr das System
Uran-S8ure 2 Matrizen zu je 900 Elementen. Jede Matrix wird noch-
mals in 3 Teile zerlegt, so daR insgesamt 6 Bldcke zu %00 Elemen-
ten auf dem Plattenspeicher unterzubringen sind, was ca. 55 Plat-
tensegmenten entspricht (1 Spur = 100 Segmente, 1 Segment = 331/3
TR 86-Worte= 100 bytes). Diese Art der Speicherung bringt den
Vorteil, daf von 1 Matrix mit 900 Elementen immer nur 300 Kern-

x)ln Abb. 4 erscheint auch die Umrechnung des pH-Wertes in Siure-

konzentration. Die pH-Wert-Eingabe ist ebenfalls liber den Be-
fehlsgeber mbglich.



speicherplitze belegt werden, aus denen fiir die Interpolation

1,k W4 2349 g

141,k U4 Pyaq gaq
konzentration bendtigt werden. Anhand eines Belspieles seien die

wiederum nur 2 Elemente a. zur Berechnung der Uran-

konzentration, bzw. b zur Berechnung der Siure-
einzelnen Schritte erléutert:

Am DichtemeRgerdt wurde flir Ty der Wert 36323 abgelesen. Der
Wert fir die Leitfihigkeit sei mit 0.468 S/cm ermittelt worden.
Nach der Beziehung 5

. b "
(mit dL = 0.0012 g/cms, TL = 30905 und K = 33376:107, fir Luft)
erhdlt man flr die Dichte der ProzeRll8sung dX = 1.0893% g/cmB.

Daraus ergeben sich die Indices der Matrixelemente ay

und Dyaq gaq

K und
3
ai+1,K bzZW. bi+1,K Zzu 1 = 20 und K = 13 (s.Abb. 5).
Zur Berechnung der Urankonzentration bendtigt man aus der A-Ma-
trix die Elemente aZO,l} und a21,13 bzw. zur Ermittlung der
Sdurekonzentration aus der B-Matrix die Elemente 1:)21,13 bzw. b21,1ﬂ‘

Bei linearer Interpolation lassen sich folgende Proportionen auf-
stellen (s.Abb. 6):

Di - Di+1 a1,k - 8is1,K
DM - Di+1 Ux = ai+1,K
Lgeg = Lk P+, Ke1 - Pisg K
LK+1 - LM SX = bi,{,lsK

Daraus folgt flr die Uran- bzw. S8urekonzentration:

<
1]

x ° 8141,k * (aj,k - @i+1,k) - (DM = Di4q)

D3 - Di+1

S (bi+1,K+17P1+1,K) (Lg+1-Ly)
X

8¢

bis1,x ¥
Lg+1 = Lg

Fir die Differenz (Dy - Di+1) erh8lt man beil dem verwendeten
Punktraster immer den Wert 0.01, die Differenz (Lyg,q - Lg)
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liefert den konstanten Wert 0,025,

Da maschinenintern im Integer-Format gerechnet wird und dabeil

3 Stellen nach dem Komma berilicksichtigt werden, erhilt man als
Divisoren 10 und 25. Die Division ist jedoch im Befehlsvorrat

des TR 86 nicht vorhanden, so daR beide Werte als Faktoren 0,1
und 0,04 verarbeitet werden. Man vermeidet damit den Aufruf

spezieller Divisionsprogramme.

Das Auswerteprogramm umfaRt ca. 1700 TR 86-Instruktionen und
bendtigt etwa 300 weitere Kernspeicherplitze zur Aufnahme der
Teilmatrizen. Die reine Rechenzelt betrigt im Mittel 5 msec;
flr die mittlere Plattenzugriffzeit kénnen 17 msec zugrunde

gelegt werden.

Fir die Mefwerte DM und LM kann sich eln Schnittpunkt M ergeben,
der auBerhalb des aufgenommenen Konzentrationsberelches liegt.

In diesem Fall ist mindestens 1 Matrix-Element Null. Als Resul-
tat erscheint am Sichtgerdt der Wert XXX.XX.

6. Auswertung der Polarographie-MeBkurven

Das filr die Auswertung der Polarographie-MeRdaten geschriebene
Programm POLARC untersucht folgende Fédlle:
a) Wieviel Maxima besitzt die MeRkurve?
b) Liegt das grdfte relative Maxima innerhalb einer
Toleranz beli der theoretischen Lage des Uran-Peaks?
c) Uberschreitet dieses Maxima einen oberen Grenzwert oder

1st es kleiner als eine untere Schwelle?

Die bendtigten Parameter Lage des Uran-Peaks, Toleranzbreite,
oberer Grenzwert und untere Schwelle werden Uber den Befehlsge-

ber des Sichtgerites eingegeben.

Das Programm POLARO prift zunfdchst diese zugegebenen Parameter
auf Zul&dssigkeit. Bei elner Fehleingabe erfolgt eine Fehlermel-
dung Uber das Sichtgerdt. Bel richtiger Parametereingabe wird

zunédchst die Polarographiemesskurve lber jeweils 7 Kanfdle gemdBR
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folgender Gleichung geglédttet 8):

Tn = ((131¥n + 75 (Yn-1+¥p49)-30 (Y p+¥n40)+
5(Ypo3+¥n+3)) /231

(Yn : MeRwert im n-ten Kanal.)

Nach der Gldttung werden innerhalb des vorgegebenen Toleranz-
bereiches um den theoretischen Wert der Uran-Peaklage die

relativen Maxima der Kurve bestimmt.

Ein relatives Maxima wird nach folgenden Bedingungen ermittelt:

V1S 5 Yoo, Ypep <Yy

Yn-1< Y03
Nunmenhr wird die Zahl, die HOhe und die Lage der Maxima Uberpriift.
Wenn innerhnalb des Toleranzbereiches flir die Lage des Uranpeaks
weniger als U4 Maxima auftreten und sich die belden grélten davon
mindestens um eine vorgegebene Differenz in der HOhe unterscheiden,
wird aus dem gréRten Maximum die Urankonzentration berechnet. Diese
ergibt sich durch Eichkurven erhaltene Zuordnung zwischen Peak-

ndhe und Urankongzentration Cy.

Die Urankonzentration wird mit der der vorangegangenen Messung
verglichen, und die Differenz ACy = Cy neu =~ Cu,alt als Tendenz

ausgegeben.

Beil Abweichungen von der erwarteten Form der MeRkurve wird eine
Fehleranalyse durchgefilihrt, die zu folgenden Fehlerausgaben Uber
das Sichtgerdt flhrt:
1) Das absolute Maximum ist grdfer als die obere Grenzge:
Fehlermeldung: MAX ZU GROSS
2) Das absolute Maximum liegt unter der vorgegebenen unteren
Schwelle:
Fehlermeldung: MAX U. SCHWELLE
3) Zahl der Maxima gréfer als drei bel drel aufeinanderfolgen-
den Messungen:
Fehlermeldung: MEHR ALS 3 MAX.
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L) Kein absolutes Maximum im Toleranzbereich:
Fehlermeldung: KEIN ABS. MAX.

5) Zahl der Maxima klelner als vier, aber grdfer als eins
beil drel aufeinanderfolgenden Messungen:
Fehlermeldung: MEHR ALS 1 MAX.

6) Treten verschiedene Fehler hintereinander auf, so er-
folgt die
Fehlermeldung: MESSUNG FALSCH
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