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Zusammenfassung

Für eine mit In-Line-Instrumenten ausge tete Modellanlage zur

Wiederaufarbeitung bestrahlter Kernbrennstoffe rd e Meßda-

tenverarbeitung durch einen Pro chner anhand zwe r Beispie

beschrieben.

Die spezielle Pro

erläutert.

lektronik und der Ab Meßzyklen werden

Für die ausgewählten Be iele

Leitfähigkeitsmessung werden

Abstract

~H-~I~u.~-Polarographie und el

e Auswerteprogramme dargestellt.

The model of a plant for reprocessing of nuc ls equipped

with 1 truments is described. With two examp

handling of a from these 1 truments by a process

computer reported.

Also explained are the special process e

quence of the measuring es.

tronics and the se-

For the selected examp

conduct ty the e

s in 1 polarography and density-

ion programs are shown.



1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1



- 1 -

1. Einle ung

Bei r Wiederaufarbeitung bestrahlter Kernbrennstoffe - aber

auch bei anderen chemischen rfahren - muß der Verlauf Pro-

zesses ständig durch chemische und physikalische Analysen über­

wacht werden. Das herkömmliche Verfahren der Probeentnahme mit an-

schließender Analyse Labor ist sehr aufwendig und traubend.

Außerdem zwingt es dazu, in die zeßströme chenbehälter ein-

zubauen, deren Inhalt erst dann Prozeß weitergeführt werden

kann, wenn das Analysenergebnis iegt. Diese chenbehälter

können e Inves kos einer Anlage erheblich heraufs zen.

Die gesamten Nachteile lassen si vermeiden, wenn man kontinu-

ierlich anzeigende Meßgeräte in Prozeßströme einbaut. Diese

sogenannten Instrumente en außerdem Vorteil, daß

s ihre Meßsignale direkt an einen Prozeßre zur We erver-

arbeitung üb tteln können. Damit ist e wichtige Vorausset

zur automatischen rechnergeführten Prozeßsteuerung gegeben.

Um Erfahrungen mit der Prozeßsteuerung bei der Wiederaufarbeitung

bestrahlter Kernbrennstoffe zu sammeln, wurde im IHCh GfK eine

Versuchs age errichtet, deren Instrumentierung über e Daten-

kanal an einen etwa 1 km entfernten Pro chner s sen ist.

Anhand zweier ausgewähl

System uchsanlage -

Instrumente s 1 nachstehend das

~,~vuuvr beschrieben we
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2. Beschreibung der Anlage

Die Versuchsanlage wird in der tzten Ausbauphase eine verein­

fachte Wiederaufarb tungsanlage ohne Zwischenbehälter im Maß­

stab 1:1 darstellen. S orientiert sich am Fließbild der

WAK 1)2). Die Vereinfachung besteht in erster Linie in dem Fo

fall von ItHead end" und "Tail end lt und dem Verzicht auf Spal

produktaktivität. Ausgangslösungen bes aus spaltpro-

dukt en Uran- und umlösungen. Spaltprodukte wer-

den durch inaktives al simuli . Diese Maßnahme erspart

die Abschirmmaßnahmen und damit verbundenen hohen Kosten.

S ist auf die gestel

s uerung zu e angen­

und Regelvorgänge von

abhängig sind.

Aufgabe - Erfahrungen mit der zeß-

isch ohne Einfluß, da die Meß-

Spaltprodukt i weitgehend un-

Die ers Ausbauphase der IHCh-Versuchs besteht aus

Mi te en und einem Verdampfer mit dazugehöri-

gen chtungen (Pumpen, Vorratsbehälter usw.). Sie wird

nur mit Uran b In ersten Mixer-Settler-Batterie(HA)

wird das Uran aus s auren, wässrigen aus

30 % Dodekan bes sehe e extrahiert. In der

zweiten (1 C) eder die

• Der nachges Verdamp

r wässrigen Uranlösung. Sämt

lauf geführt, um keine Verlus an Uran

wässrige Phase rücke

ent

Lösungen werden im

zu haben. sind amt 12 In-line-Geräte

e erste Aufbauphase derund 6
uchsanlage dient in ers r der ine--

chner übcJ,·U.LUU1.lV

Meßwe

nur in unt vorge-

den weiteren Ausbauphasen

e sein.

eres

Geräte und der

dieser Phase

Geräte, während

nommen

Von den vers

zur Uranbestimmung komb

en s llen die

chte s-
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messung zur Uran- und Säurebestimmung im Vergleich mit den

anderen Meßinstrumenten besondere Anforderungen an Rechner und

Interface. Daher läßt sich hiermit am besten das System

suchsanlage-Rechner beschreiben.

2.1 Beschreibung der ~H-~LHc-Polarographie

Die Polarographie in der uchsanlage zur Uranbestimmung

in der ablaufenden wässrigen Phase (HAW) HA-Mixe er-

Batterie einges zt. Das besteht im wes lichen aus drei
Te 3) :

r aro-

welches die zeß-1 • Dem eigentli

lösung

2. Dem Steuerteil, r den von

s und

3. dem graphen, der Aufnahme

gramme gestattet.

10 min

Meßsignale aus

werden. Dabei
4)..

so ges , daß

aufgenommen ei

Uranpeaks dem Rechner

ch zwei

Der gesamte Ab

Uranpolarogramm

dem Bereich

sind grunds

a) Die wässrige Phase

Uranp auf.

t t nur

b) wäss e enthält em t ne-

ben dem gegenüber

ein TBP-Peak

rechts oder

TBP um 54 %erniedrigten Uranpeak

Lage es t von der

abhängig, d.h. der sowohl

der , auch -

unsichtbar - unter dem

Uranpeaks ist prakt

tion.

en. Die Höhe des

unabhängig von der

Verarb tung der

ein bes res

sen be a ) und b)Die b

rographie-Meßdaten den



werteprogramm berücksichtigt werden.

2.2 Beschreibung der Dichte-/Leitfähigkeitsmessung

Die gleichzeitige Bestimmung von Dichte und Leitfähigkeit

PUREX-Prozeßlösung aubt die Simultanbestimmung von Uran

Salpetersäure, wenn die Prozeßlösung bereits weitgehend

von Fremdsubstanzen (z.B. tprodukten) ist 5). Der Auswer-

tung ein experimentell aufgenommenes Netzdiagramm

(Abb. 1) zugrunde, aus dem durch Interpol Uran- und

Salpetersäurekonzentration errechnet

ffernanzeigeröhren darge-

, das für kontinuierliche Messungen

t. Das Ge besit einen BCD-Aus-

KG,
ignetim Durchfluß gut

gang und kann durch externe Startbefehle, z.B. durch

Rechner, zur Ausgabe Meßwertes an den Rechner veranlaßt

werden. Dort das sonst über

Die Dichtemessung erfolgt nach der Biegeschwingmethode 6).
Dichte hierdurch aus der Eigenfrequenzänderung e

Schwingkörpers gelei , in den das zu messende Medium einge-

bracht wird. Im Gegensatz zu ren Methoden ent t hierbei

die Volumen- und Gewichtsbestimmung, wodurch der Meßvorgang we-

s i ert wird. Wir das DMA 11 der

Firma Anton

stellte en um-

(

K ;;:
chte der stanz,

Die Leitfähigkeit

ren bestimmt.

elektrodenlos nach dem Induktionsverfah-

t das M 864 der

Siemens, das je den Nach rVIeßvolumens

(ca. 2 1). Durch Umbau konnten wir je ch Meß-

volumen von ca. 50 ml ar-

beitet einem Meßberei von b 800 mS/cm.



- 5 -

3. Beschreibung des Rechnersystems

Als Rechner wird ein TR 86 der Firma Telefunken verwendet.

Er hat folgende charakteristische Größen:

Wortlänge:

Zykluszeit:

Zugri t

Kernspeichergröße

24 b

0,9 tU sec

0,3 jU sec

32 K

Aided

und

und Magnetp

durch den

en Magne
7)

Versuchsau.J-o.o ","

Datenkanal überbrückt,

t.

Dazu kommen periphere

einhei s Datensi

Die Ent von ca. 1 km

wird von einem dialogfähigen

tig mit Modem abgesvu~V'Q

Zur sung und e

das im der GfK System
bo ry Automation System) verwendet.

An Versuchs IHCh be t si ez e
z , bestehend aus Analogmult xer, ADC, DAC,

geräte, Datenpuffer zur Aufnahme und

die ges St diese. Außerdem steht

Datensichtgerät t fehlsgeber, über den

zeß ermögli werden. schemat au der samten

lage geht aus Abb. 2

4. Funktionsbes

der Meß en

ung der Prozeße und

Das Blockschaltb d

Abb. 3 darges

zeße (Int ) t

ip:

zu je 16 b ,

fragt und von

Kernspeicherberei

87 Meßstel, der bei

t nach 1gendem

werden 16 Statusworte
ions

Die Pro ektronik arbei

Beim St eines Meßzyklus

63 und 8 tale

der Standardelektronik in e
abgelegt. Das Ende Meß
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30 msec dauert, wi durch einen Interrupt signalisiert.

Eine Sonderstellung unter den Meßstellen nimmt der Polarograph

ein. Er startet alle 10 min die Aufnahme e Meßkurve aus ca.

120 Meßpunkten bei Meßdauer von 2 Minuten. z liche

Abstand zweier Meßpunkte beträgt so 1 sec.

Ist der Analog-Multiplexer

geht er automat ch Ste

von, ob ser Meßwerte I

cht durch einen Meßzyklus belegt,

ung I!Polarograph", unabhängig da­

oder ni

zu je 12 bit128 Wo

der Meßphase, dann lie

Zeitabständen Signale an

--o----i rten e

Befindet sich der Polarograph

sein Taktgenerator in aequidisvauvcu

den ADe. e hie er erhaltenen,

werden in einem externen

zwischengespeiche

Wird während der Meßdauer arographen ein Meßzyklus

s t, so t ser e höhere • Um jedoch

praktisch keinen Meßpunkt der Polarographiekurve zu ve

wird während der r Meßzyklus Taktgenerator des

rographen angehal . Der zeit Abstand zum nächsten

punkt erhöht sich dadurch um Meßzyklus. Nimmt man

an, daß während Aufnahme arographiekurve 30 Meß-

zyklen gestartet we (größere t wegen der

digen Ab Meßzyklen nicht möglich), dann b

gen se den Mul lexer und ADe maximal 900 msec& Das b t,

daß von arographiekurve maximal 1 Meßpunkt verlorengeht.

Für die Auswertung der ist sohne

t.

zei

s e Meßs en

zusammengefaßt, der 5 min vom Rechner

IIPolarographie- sich dagegen

dann, wenn r ers Meßwert aro-

tzte Meßwert der Kurve löst

das Signal übergabe der

an den Rechnerr

selbst, und zwar

graphiekurve anfällt.

Interrupt aus,

im Zwischenp

Mit Ausnahme des

in Meß

startet
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5. Auswertung der Dichte-Leitfähigkeitsmessungen

Das speziell für die chte-Leitfähigkeitsmessungen geschriebene

Auswerteprogramm in ASSEMBLER-Sprache ers t und eignet

sich sowohl für OFF-LINE-Auswertung s auch für den ON-LINE-Be-

Im ersten Fall werden die gemessenen Werte für Dichte und

fähigkeit über den fehls er s Datens seingegeben.

Dabei kann die sowohl s als auch

eingegeben werden.

zusammen mit r Angabe e überschreitung

ionsbereiches am chtgerät ausgegeben (s. Abb.4 x».

Zwischenergebnis

Das Ergebnis

des Konzent

analogen und en Meßwerte

und Datenkanal direkt

tung

werden

über Multiplexer, ,

Kernspei Rechners zur

Im ON

ions zeiten, so daß b

e chenze bei no ver-

t wurde.

ieren, wurden die cha-
1'Ih 0 "'<:! Y"\<:l Y'lY'lt- und die\A.v ....... 1i..1,t-'\.A.,LAA.LV)

als auch für Säure-

z von 30 xeinem• +-ml.vren

Die Auswertung den ex-

perimentell aufgenommenen charen und den Meßwerten. er

Weg wurde deshalb gewählt, um aufwendige chenoperationen, die

spe e Arithmet rn, zu verme • Außerdem er-

fordert der ON-LINE-Betrieb s~uu~~~~

allen Auswerteprogrammen

tretbarer Genauigke

Um e angegebene Methode zu

rm Matrix sowohl

~p~npiche gesamt t man das System

Uran-Säure 2 Mat zen zu je 900 ementen. Jede Matrix wird noch-

mals 3 ile egt, so daß gesamt 6 Blöcke zu 300 Elemen-

auf dem Plattensp cher sind, was ca. 55
tensegmenten entsp (1 Spur = 100 Segmente, 1 Se = 33 1/3

TR 86-Worte= 100 bytes). se Art Speicherung bringt den

Vo , daß von 1 Mat x t 900 Elementen immer nur 300 Kern-

auch pH-Wertes
er

Umrechnung
-wlerll;-l:\,1.rlgcUJe t

x)In Abb. 4 ersehe
konzentration.
fehlsgeber
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für die Interpolation
zur Berechnung der Uran­

zur Berechnung der Säure-
s Beispieles seien

2

der We 36323 abgelesen. Der
mit 0.468 S/cm ermittelt worden.

K+d ::
X

speicherplätze belegt werden, aus denen

wiederum nur 2 emente Kund ai+1 K, ,
konzentration, bzw. bi+1 Kund bi+1 K+1, ,
konzentration benötigt werden. Anhand

einzelnen Schritte erläutert:
Am chtemeßgerät wurde für Tx
Wert für die Leitfähigkeit s

Nach der Beziehung

)

Kund,
K :: 13 (s.Abb. 5).zu i ::

1

Daraus ergeben sich

a i ,K b zw , b i , K

(mit dL :: 0.0012 g/cm3, TL :: 30905 und K :: 33376'10
4, für

erhält man chte der Prozeßlösung dX :: 1.093 g/cm3•

e ces der Matrixelemente

benötigt man aus der A-Ma­
bzw. zur Ermi ung1,13

B-Matrix e b 21,13 bzw. b 21,14"

und,13
aus

Zur Berechnung
x EI

Säurekonz

Interpolation sen sich gende

s en (s • . 6) :

Di - a· K - ai+1,KJ.,-
DM - Ux ,K

1 - Lk bi+l,K+1 bi ,K
::::

LK+1 LM Sx - bi+1 . K- .,--

Daraus folgt für bzw.

Ux + ( ,K - . (DM - ):::: K

(bi+1,K+l i K) (LK+l-LM)
S :::; bi+1,K +x

1 - LK

Für die (Di - ) man b dem
Punkt ras immer o. , Di ( )
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liefert den konstanten Wert 0,025.

Da maschinenintern im Integer-Format gerechnet wird und dab

3 Stellen nach dem Komma berücksichtigt werden, erhält man als

Divisoren 10 und 25. Die Division ist jedoch im fehlsvorrat

des TR 86 vorhanden, so daß beide Werte als Faktoren 0,1

und 0,04 verarbeitet werden. Man vermeidet damit den Aufruf

spe ionsprogramme.

Das Auswerteprogramm umfaßt ca. 1700 TR 86-Ins

benötigt etwa 300 weitere Kernspeicherplätze zur Aufnahme

Teilmatrizen. Die Rechenze beträgt im Mitte15msec;

für mitt Plattenzugriffzeit können 17 msec zugrunde

gelegt werden.

Für die Meßwerte DM LM kann s ein Schnittpunkt MI ergeben,

der außerhalb des aufgenommenen rationsbere egt.

In diesem t mindes 1 Matrix-EI Null.

tat erscheint am Sichtgerät Wert XXX.XX.

6. Auswertung arographie-Meßkurven

Das für die r graphie-Meßdaten ges ene

Programm POLARO ersucht e:

a) Wie Maxima bes Meßkurve?

b) gt das größte re Maxima innerhalb e r

Toleranz bei theoret chen des aks?

c) Überschreit es Maxima einen oberen Gren oder

t es kle Schwe ?

überund untere S

seingegeben.

Die b

oberer

ber

POLARO P chst diese

auf Zulässigke • Bei e Fehleingabe

dung über das Sichtgerät. Bei richtiger

zunächst die Po graphiemesskurve über

zugegebenen Parameter

19t eine

ararrtetereingabe wird

jeweils 7 Kanäle gemäß
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folgender Gleichung geglättet 8):

Yn = «131Yn + 75 (Yn~1+Yn+1)-30 (Yn-2 2)+
5(Yn- 3+Yn+3)) I 1

(Yn : Meßwert im n-ten Kanal.)

Nach der Glättung werden innerhalb des vorgegebenen Toleranz­

bereiches um den theoretischen Wert der Uran-Peaklage

relativen Maxima der Kurve bestimmt.

Ein relat Maxima wird nach folgenden Bedingungen ttelt:

, 2 <

Nunmehr die Z , die Höhe und der Maxima übernr'üf

Wenn Toleranzbereiches für die des Uranpeaks

weniger als 4 Maxima und si die b größten davon

mindestens um vorgegebene Differenz der Höhe unterscheiden,

wird aus dem größten Maximum Urankonzentration berechnet. e

ergibt sich durch chkurven erhaltene Zuordnung chen Peak-

höhe und Urankonzentration CU.

Die Urankonzentration

verglichen, und

ausgegeben.

mit der vorangegangenen Messung

renz Cu = ,neu - , al tals

~M~y.,reten Form der Meßkurve wird e

zu genden Fehlerausgaben über

obere

vorgegebenen

b drei
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4) Kein absolutes Maximum im Toleranzbereich:

Fehlermeldung: KEIN ABS. MAX.

5) Zahl der Maxima kleiner als vier, aber größer als eins

bei drei aufeinanderfolgenden Messungen:

Fehlermeldung: MEHR ALS 1 MAX.

6) Treten verschiedene Fehler hintereinander auf, so er­

folgt die

Fehlermeldung: MESSUNG FALSCH



- 12 -

Literatur:

1. A.W. Eitz, H. Ramdohr u. W. Scnüller:

Atomwirtschaft 15 (1970) 74/76

2. "Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe" Report GWK-7 (1967)

3. G. BaumgärteI, D. Thiele u. S. Radek:
Report KFK 1144 (1970)

4. D. Thi e u. G. BaumgärteI:

Report KFK 869 (1969)

5. E. Duncombe, A.W. Fenton u. A.J. Walton:
Proc.of the fth ern. . a. Measurements Conf.

1960, Stockho Academic Press, 1961, Vol. 2, s. 675

6. o. Kratky, H. old u. H. Stab~u<s~A

z. Angew. Physik 27 (1969) 273/277

7. G. Ehret, W. er u. J. Nehmer:

Report KFK 1 (1969)

8. A. Savitzky:

Analyt. • 36 (1969) 16 /1639



1

9 Ull



N



ADC -Duten
1\ (außer Pol

0 ... 20 mA 64
S c rn p I e-

1 und 1 12 12
Mu I t i- Ho ld- A D C-12

p l e x e r Ver stör ker

500.n.

Decoder Clear-Takt

v leer

Tr e n n v e r s t . Bus y
Ta k t

Da t e nSteuer-und
6

Adreß- Einheit
Puffer

Strobe 128 W I 12bit
A

für1\

Dut.Scan. Pol o r 0 9 r.

•

t t t
1M H z 1\ 6 A d r.

R ese t

I I
Uberlauf

Polaro- 12

9 r o p h Adreßziihler ?

<Start
Os z i.

~----".._--_.__._-,-----------------_.__.- »
stopp

-.-.--_ ein I ClU 5 Po lar.- Tak t

Generator ....__ ._-_._---_._-------(<

t z. 1\ 1\ Zählen

(einz.MeßsU (mi t ob. Grenze) -Zähler

-~------_._--~-_.._-_.__._.~--»

IT 0

I T F

I T B

Setzen (Taskanz.)

IT (Anzahl d.
Pclar.-Meßwerte
e ,: 2; c h t )

Pol.-Daten

IT (letzte Meß-

5 t e l l e
erreicht)

Setzen (Taskfrequ.

C,ock

Statusgatter

< A : 16 b 8 : 16b [1---- .. ----------7)

-~-_.

~--- C : 16 b D 16 b -.'-~----------7>
---_•... _-- -----_ ....__ .

r::::-_._,_.~ E 16 b F 16 b ;>-)

• Jl

Technikumsan l n q e

I T A<:<

IT E<:<

-«
Setzen IT C<:<

Adressle;
ru ng der

Leitge;

rät e

Interfacedes

res 5 e

8 lock s c h o t t b r l d

I stw.



Abb , 4



10

20

25

1.30

1.10

+M'

Me:ssvt'ert : Dichte DX

a'KI,

I!ll M

LX

0.8

@i/ern]

--t-----t-----".....-----t----........;----r-----t--k



i,K =40 g/cm3 U
9

DM =1.093 ----
.1,K = 9 U

Di +1 '" 1.09
I
I
I
I ..l,K",,1 =

I
I
I
I
I

LK= .1 ::::

k .. 13 k

1=


