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ZUSAMMENFASSUNG

Ein BE Biindel des VAK-Reaktors mit einem mittleren Abbrand von 14 GWD/
MTU wurde intensiver Nachbestrahlungsuntersuchungen unterzogen, deren
Resultate mit Berechnungen verglichen wurden.

Von zwei Stiben wurden Gammascans aufgenommen und danach mittels de-
struktiver Methoden der Abbrand durch Nd-148, der Gehalt an schweren
Isotopen und die Spaltgasisotopenhiufigkeit bestimmt, Die Methoden werden
ausfithrlich beschrieben. Zwischen einigen Isotopen-verhiltnissen und Abbrand-
grossen wurden lineare Korrelationen aufgedeckt. Die Bestrahlungsgeschichte
des BE wurde rechnerisch erfasst und mit beschriebenen Rechenprogrammen
der Abbrand und die Verteilung der schweren Isotope berechnet. Die Uberein-
stimmung zwischen Messung und Rechnung ist zufriedenstellend.
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Zusammenfassung %)

Ein BE Biindel des VAK-Reaktors mit einem mittleren Abbrand von
14 GWD/MTU wurde intensiver Nachbestrahlungsuntersuchungen unterzo-

gen, deren Resultate mit Berechnungen verglichen wurden.

Von zwei 3tdben wurden Gammascans aufgenommen und danach mittels
destruktiver lkethoden der Abbrand durch Nd-148, der Gehalt an
schweren Isotoven und die Spaltgasisotopenhdufigkeit bestimmt. Die
Methoden werden ausfiihrlich beschrieben. “wischen einigen Isctopen-
verndltnissen und Abbrandmrdssen wurden lineare Korrelationen
aufredeckt. Die Bestrahlungszeschichte des BE wurde rechnerisch
erfasst und mit beschriebenen Rechenprogrammen der Abbrand und die
Verteilung der schweren Isotope berechnet. Die Ubereinstimmung

7wischen riessung und Rechnung ist zufriedenstellend.

*) Manuskript erhalten am 21. Juni 1971

SRR Fatous



2. Vorwort

Gegenstand des Berichtes sind Nachbestrahlungsuntersuchungen an
abgebrannten Brennstoffstidben des Versuchsatomkraftwerks Kahl und der

Vergleich der erhaltenen Resultate mit Abbrandrechnungen.

Die Nachbestrahlungsuntersuchungen wurden im Europdischen Institut
fiir Transurane in Karlsruhe und die Abbrandrechnungen von der
Allgemeinen Elektrizitdtsgesellschaft (AEG), Fachbereich Kernenergie-

anlagen, Frankfurt, ausgefiihrt.

3. Methoden

Methoden, die sich fiir Nachbestrahlungsuntersuchungen und die Abbrand-
rechnungen eignen, sind bekannt. Wahrend der Untersuchungen stellte

es 8ich jedoch heraus, dass geinderte oder neue Verfahren fiir die
vorliegende Problemstellung geeigneter waren. Im folgenden werden
daher die angewandten Messprinzipien kurz beschrieben und in einem

technischen Anhang (Kapitel 7) die Messverfahren ausfiihrlich dargelegt.

3.1. Brennelementgeschichte

Das Element A49 gehSrt zur Erstkernausstattung des Versuchatomkraft-
werks Kahl (VAK). Dieser Kern (s.Abb.7.1.1. im Anhang) besteht aus
88 Brennelementen und hat eine thermische Leistung von 60,4 MW. Das
Element A49 zusammen mit 44 weiteren Elementen besass eine Anfangs-
anreicherung von 2,3 % U-235. Die iibrigen 44 Elemente waren auf 2,6%
angereichert. Jedes Elemen: besteht aus 36 Brennstoffstiben, die in
einem 6 x 6 Gitter angeordnet sind (s. Abb. 7.1.2. im Anhang). Aus
dem Element A-49 wurden 2 Stdbe zur Nachbestrahlungsuntersuchung

ausgewdhlt.

Ab Inbetriebnahme (Nov.1960) bis zum Ende des zweiten Zyklus (Jan.-
1966) befand sich das Element im Kern. Im ersten Zyklus wurde es in
der Kernposition 05=-16 bestrahlt. Das -Element hatte zunichst einen
Stahlkasten, der im Sept.1964 gegen einen Zirkaloy-Kasten ausge-
tauscht wurde. Zu Beginn des zweiten Zyklus (Juni 1965) wurde das



Element A49 auf die Kernposition 05-19 umgesetzt, von wo es am

Ende des zweiten Zyklus endgililtig aus dem Kern entladen wurde.

Wihrend der Einsatzzeit des Elements A49 wurde der Reaktor 1064
dquivalente Vollasttage betrieben. In dieser Zeit erreichte A49

einen mittleren Elementabbrand von 14,02 GWd/t.
Eine detaillierte Beschreibung des Elements, des Reaktors und der
Betriebsweise wdhrend der ersten beiden Zyklen ist im Anhang 7 zu

finden.

3.2. Abbrandrechnung

Eine Kurzbeschreibung der Abbrandrechnung und der dazu verwendeten
Programme ist im Anhang 7 gegeben. Die Berechnungen wurden nur fiir
den Mittelwert des Elements A 49 durchgefiihrt, sodass Korrekturen

fiir die aus diesem Flement untersuchten St&dbe anzubringen waren.

Mit den in Anhang 7 beschriebenen Programmsystemen ZELL und FLARE
wurde die Geschichte des %lementes A49 nachgerechnet, als deren
wesentliche Lregebnisse die erreichten mittleren Abbrinde sowie die
Isotopengehalte an Uran und Plutonium fiir 6 axiale Punkte eines

Zentralstabes (III) des A49 angegeben werden.

Von der Unterkante der aktiven BE-Zone haben die_ Punkte folgende
Abstdinde : 11.2, 33.6, 56.0, 108.8, 123.2 und 145.6 cm. Tabelle
3.2.17. enth8lt die mittleren Abbrdnde und Tabelle 3.2.2. den ort-
lichen Abbrand der einzelnen axialen Punkte sowie die auf den
Anfangswert aller schweren Isotope bezogene Konzentrationsverhalt-

nisse von U-235, Pu-239, Pu-240, Pu-241, und Pu-242.

Tabelle 3.2.1.: Nachrechnung der Geschichte des A49

Mittlerer Kernabbrand am Ende des 1.Zyklus 9.73 GWd/tr
Mittlerer Kernabbrand zu Beginn des 2.Zyklus 8.02 GWd/tr
Mittlerer Kernabbrand am Ende des 2.Zyklus 9.78 GWd/tr
Mittlerer Elementabbrand (A49) EOC 1 » V - 12.40 GwWd/tr

Mittlerer Elementabbrand (A49) EOC 2 14,02 GWA/+-~



EAbstand fﬁrtlichaf : : ) . :
Punkt  von un- Abbrand | U-235 | Pu-239 . Pu-240 ' Pu-241° Pu-242°
“ten (cm) (GWd/t) . . ) X .

M e e e T e U S, S A R ppe—— . - . M 4
M H 4 -———— I ——-— e ——— I ————— I ———— - - o —————— .

1 ; 1.2 ; 9.20 ; 1.42 ; 0.324 ; 0.066 ; 0.0272 0.0054§
2 ; 33.6 ; 13,10 ; 1,14 ; 0;368 ; 0.104 ; o.ou7: o.oo86;
3 . 56.0 i 13,50 : 1,12 ; 0.384 : 0.111 § 0.052§ o.ooq6§
4 108.8 ; 14.50 ; 1.10 ; 0.412 ; 0.125 § o.o61§ 0.0118;
5 ; 123.2 ; 13.35 ; 1.17 ; 0.410 : 0.115 ; o.os5§ o.o1oo:

an

145,6 ; 8.90 ; 1.49 ; 0.361 ; 0.071 ; 0.029; 0.0055;

Tabelle 3.2.2.: Berechnete drtliche 4ibbrand- und Isotopenwerte

in Atomprozent (a/o)

3.3%. Nachbestrahlungsuntersuchungen

Die zwel ausgewdhlten Stdbe des Brennelementbiindels wurden einer
Nachbestrahlunegsuntersuchung unterzogen, deren hauptsachliches 7iel
die experimentelle Bestimmung des Abbrandes und der Konzentration
der Uran- und Plutoniumisotope war. Aus dem Flussschema der Nach-
bestrahlungsuntersuchung (Abb.3.3.7.) ist die Aufeinanderfolge der
einzelnen Analysen ersichtlich. Nach dem Gammascanning werden an
definierten Stellen Proben herausgeschnitten. Beim Aufldsen der
Tabletten werden die Spaltgase analysiert. Die Losung wird soweit
férdﬁnnt, dass sie gefahrlos ausserhalb der Zellen gehandhabt werden
kann. Mit Hilfe der Isotopenverdiinnungstechnik werden die Konzentra-
tionen der schweren Isotope und des Nd-148 bestimmt, dessen gebildete

Menge direkt dem Abbrand proportional ist.

3.3.17. Gamma-scanning

Von den zwei Brennstdben, an denen spdter die chemischen Analysen
ausgefiihrt wurden, wurde die axiale Verteilung des Ce-144 und Cs-137

(+134) bestimmt.



Auflésen der

Indikatorzugabe

_a] Reinigung des

Resultate

Kryptomisotonen;

Referenzprobe Naturxenon Xenon Massen- hAufigkeit und
spektro Xenon-isotopen-
metrie ™ konzentration

Auflosen der Reinigung des

o Probe ®1 Xenon,Krypton
Zerschneiden des -—_T
Brennstabes -
l Alpha- Konzentration
und von U (235,
Reiniocung des Massen- | 1536, 238)
o i -
Uran,Plutonium spektro Pu (238,2}9,
metrie 240, 241, 242)
' Am (241
§ _ Indikatorzugabe Reinigung ‘des m )
— e U-233%, Pu-242 ﬁUran,Plutonium Cm (2hk2, 24k)
und
A -
Reinigung des tomprozent
Gamma-scanning —amiNeodym abbrand
Massen-
Nd-148
des Brennstabes spektro- iber Nd
- metrie
Indikatorzugabe Reinigung des
8 N3-150 =oINeodym

Abb. 3.3.1_Fliessschema der Nachbestrahlungsuntersuchung



Die Methode des Gammascanning besteht darin, dass der Brennstab in
einer heissen Zelle an einer Kollimatoroffnung in der Zellwand mit
gleichbleibender Geschwindigkeit vorbeigefahren wird. Die durch die
Of fnung austretende Gammastrahlung wird von einem Detektor gemessen
und mit einem Schreiber registriert. Fiir diese Scans wurde ein

Nal (T1)-Kristall mit einem Einkanalanalysator benutzt. Nidhere Ein-
zelheiten sind unter 7.3%.7. beschrieben. Dort sind auch die icans
des Eckstabes (Abb. 7.3.1.) wiedergegeben. Die Cs-137 und Ce-T4k
Verteilung des Innenstabes wird in Kapitel 4 (siehe Abb. 4.7.4.)

diskutiert.
3.3.2 Egobennahme

#iir die destruktiven Untersuchungen zur Bestimmune des “bbrandes
mnd der Haufigkeit der schweren Isotope wurden ca. 1 cm lanse Pro-
sen aus den zwei Brennstidben geschnitten (siehe Abb. 2.3.2.).

'n einem Fall wurden radial iliber ein Pellet hikroproben mit einem

Tltraschallbohrer entnommen.

@® @ Ve ® ®
89 /’ 7 ’ /
i

/

/
//
/ '/‘
i n e
(lla) '0-{_ wo o (b
QL ) - m i
52 — ™ -
- s ")
=1 1 I B
f |
{ia) ety 3 (1b)
e 50 + s "

Abb.3.3.2. Schnittplan der B E Stibe III und I.

Die Proben wurden in konzentrierter Salpetersdure geldst. Wahrend
des L&sens wurden das freigesetzte Spaltgas aufgefangen, gereinigt
und die Isotopenzusammensetzung der Spaltgase massenspektrometrisch

bestimmt. Das Verfahren ist ausfiithrlich unter 7.3. beschrieben.
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32.3.3. Analyse schwerer Isotonpe

Die Analyse der schweren Isotope wurde ausserhalb der heissen Zellen

an verdiinnten Proben (ca. 0,2 mg U/g L&sung) durchgefiihrt.

Massenspektrometrie

Durch Massenspektrometrie kombiniert mit der Isotopenverdiinnungs-
technik (1) wurden die Konzentrationen an U-235, U-236, U-238,
Pu-239, Pu-240, Pu-241, Pu-242 bestimmt. Dazu wurden Uran und Pluto-
nium zemeinsam als Nitratkomplexe an Anionenaustauschern sorbiert
und von stdrendem Begleitmaterial durch #aschen mit & N HNO3 ge-
trennt. Uberschiissiges Uran ldsst sich derart ebenfalls entfernen,
sodass die Probe letztlich ungefdhr gleiche Mengen an Uran und Plu-
tonium enthdlt und die Isotope beider Elemente auf einmal bestimmt
werden konnten (2). Die Analysenverfahren werden ausfiihrlich unter

7.%3. dargelect.

/nr Tsotovenverdiinnung wurden ['-233 und Pu-242 als Tndikatoren be-
nitzt, die gegen Standardpridvarate des National Bureau of Standards

(NB3), 15A, Adoovpelt geeicht waren.

.

1. Fichung : (4,976 +0,009) .1017 : (2,848 iO,OOM).1O16 :
2. Eichung : (4,969 +0,005) 1017 1 (2,843 iO,OOZ).1016 :
Mittelwert : 4,972 .1017 2,845 .1016 :

Der Fehler der Massendiskrimierung bei der Massenspektrometrie wurde
ebenfalls durch NBS-Standards ermittelt und berichtigt.

Jede massenspektrometrische Analyse wurde im allgemeinen dreifach
(mindestens jedoch zweifach) durchgefiihrt. Der experimentelle
Fehler, als Abweichung vom Mittelwert, ist fiir jede einzelne Analyse

dem Anhang 7.4. zu entnehmen.
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Alphaspektrometrie

Von der aufgeldsten Probe wurden ohne jegliche chemische Vorbehand-
lung ca. 0,01 mg U auf ein Zihlplédttchen aufgetropft und ein Alpha-
energiespektrum aufgenommen. Es {iberlagern sich teilweise die
Alphazerfallsenergien, sodass nur das Aktivitdtsverh#ltnis
Pu(239+240) / (Pu-238 + Am-241) / Cm-244 / Cm-242 bestimmt werden
kann. Durch Messung des Pu (239+240) / Pu-238 Aktivitdtsverhilt-
nisses in der fiir die Massenspektrometrie abgetrennten Plutonium-
probe und unter Einbeziehung des massenspektrometrisch bestimmten
Pu-239/Pu-240 Verh#ltnisses lassen sich die Konzentrationen der
einzelnen Nuklide errechnen.

Die Genauigkeit der Methode liegt bei 2-5 %.

Die Analysenverfahren und Analysenresultate sind im Anhang unter

7.3. und 7.4. angefiihrt.

Datenreduzierung

Um die experimentellen Daten der Isotopenanalyse mit denen einer
Vorausberechnung zu vergleichen, wurden sie auf die Ausgangsmenge
des Brennstoffes bezogen. In Kapitel 4 wird das Verh#ltnis eines

schweren Isotops, N zur Gesamtheit aller schweren IsotopeiiNi°,

i,
d.h. Uranatome, vor der Bestrahlung angegeben. Die Reduzierung
der Messdaten auf diese Angabe geschieht ohne Zuhilfenahme irgend-

welcher Vorbestrahlungsdaten, denn nach Gleichung (3.3.1.) gilt :

Ny

R,
EZEZ?' = fg?f—:fiill (3.3.1.)

(Es bedeuten : R, = Ni/U-238, Atomverhdltnis nach Bestrahlung

i

> A= (ZN1° -Zni) / U-238, Atomverh#ltnis).

Die Substitution von Ni durch RI

weil nur relative Isotopenh&@ufigkeit bestimmt zu werden brauchen.

(siehe 7.3.)

ist eine Vereinfachung der Analyse,

EEZX ist das VerhHdltnis aller gespaltenen Atome zu den U-238
Atomen nach der Bestrahlung. Dieser Wert folgt aus der Abbrand-
bestimmung durch Nd-148.
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3.3.4. Abbrandbestimmung

Die Abbrandbestimmung erfolgte durch das stabile Spaltprodukt
Nd-148, dessen Vorteile als Abbrandmonitor allgemein anerkannt
sind (3). Es wurde auch hier eine Isotopenverdiinnungsanalyse mit
dem Indikator Nd-150 angewandt. Die chemische Abtrennung des
Neodym geht von der SelektivitAt seiner Komplexe mit o« -Hydroxyiso-
buttersdure an Kationenaustauschern aus und wird ausfiihrlich unter
7.3. beschrieben. Die unvermeidliche Kontamination der Proben mit
natiirlichem Neodym wurde anhand des Nichtspaltproduktes Nd-142
bestimmt ; die Messresultate wurden entsprechend korrigiert.

Die Zichung des Nd-150 Indikators erfolgte gegen einen Naturneo-
dymstandard, der vom Zentralbiiro fiir Kernmessungen, Geel, Euratom,

hergestellt worden war. Der Eichfehler fiir Nd-150 betrug 0,6 %.

Jede Analyse wurde mindestens zweimal ausgefiihrt. Der Fehler der
Einzelanalyse ist dem Anhang 7.4. zu entnehmen. Die Berechnung
des Abbrandes F,, (prozentualer Abbrand an schweren Metallatomen)

T
folgt der Gleichung

R /Y
F_ = 100 . 148 148 (3.3.2.)

T
Ry + Ryug/Yaug

Nd-148 / U-238, Atomverhdltnis

Es bedeuten : R148

R.
i

H

Ni /U-238, Atomverhdltnis

Y

[{]

148 Spaltausbeute des Nd-148

Als Wert der Spaltausbeute des Nd-148 wurde 1.695 % genommen. Er
beruht auf Angaben von (1,69 + 0.01%) fiir U-235 und (1,70 10.03%)
fiir Pu-239 (11). Der Fehler in der Bestimmung der Spaltausbeute
dominiert andere Fehlergrossen und begrenzt die Genauigkeit der

Abbrandanalyse.

35.3.5. Korrelation

Die Konsistenz der experimentellen Resultate und der Berechnungen
ldsst sich durch Korrelationen iiberpriifen, die zwischen einigen
Abbrandparametern und Isotopenverhdltnissen bestehen. Da sich

das Isotopenverh#ltnis eines Elementes, z.B. U-235/U-236, sehr

einfach und genau messen lisst, besitzen die Korrelationen fast
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den Wert,der einer zweiten unabhingigen Analysenmethode zukommt.
Besonders die Beziehung zwischen Abbrandparametern und Isotopenver-
haltnissen der Spaltgase, die wdhrend dieser Arbeit erstmals auf-
gedeckt wurden (4, 5), zeichnen sich durch die Einfachheit der

Gasanalyse (6) aus.

Von den bekannten Korrelationen wurden im einzelnen ausgewdhlt

- Totaler Abbrand FT’ und U-235-Abbrand F

verhidltnis U-236/U-238.

gegen das Isotopen-

5

- F,, F_ und U-235=Abreicherung, D_ gegen Kr-83/86

T' "5 5
- Fp und D5 gegen Kr-84/83

- Pu-240/239 gegen U-235/238

Die Resultate und die Diskussion sind dem folgenden Kapitel zu

entnehmen.

L. Ergebnisse und Diskussion

Die Ergebnisse sollen aufgeteilt in drei Gruppen diskutiert werden,
und zwar die Abbranddaten als Funktion der Position der Brennstab-
achse, die Isotopenverteilung der Uran- und Plutoniumisotope
ebenfalls in axialer Abhingirkeit und die radiale Verteilung von
Abbrand und Isotopen. Bevor der Vergleich zwischen Rechnung und
Experiment erfolgt, wird die Konsistenz der experimentellen Daten

untereinander gepriift.

L.1, Abbrand

Der Abbrand wurde allein iiber Nd-148 absolut gemessen (s.Tab.4.1.)
Diese Werté lassen sich zu den Gamma-Scans und den Isotopenanalysen
in Beziehung setzen. Die Genauigkeit jeder Einzelbestimmung ist im

Anhang 7.4. wiedergegeben.
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Probe ; FT :
_____________________________ 2/
12.1.I11.B ; 1,436 §
6.6.IT1.B ; 1,472 ;
14,2,111.B i 1,617 ;
10.1.111.B ; 1,451 ;
8.1.1IT.B ; 1,296 ;

; 18.3,111.4 ; 0,835
; 15.2.T11.A : 1,155 :
10.2.11T.A : 1,456 :
2.1. 1 B ; 1,896 :
: 2.2. 1 A : 1,627 3

Tab.4.1. : Abbrand, F, nach Nd-148 Analyse

T

4.1.7. Konsistenz der experimentellen Werte

Im Rahmen dieser Arbeit konnten erstmals Korrelationen zwischen
Isotopenverhdltnissen und Abbrandparametern fiir Brennstabproben

bewiesen werden, die im erreichten Abbrandintervall linear sind (4).

Diese Korrelationen sind zum Teil vorhergesagt worden (7) und
beruhen auf der Tatsache, dass sowohl der Neutroneneinfangsprozess,
z.B. U-235 —» U~236 oder Kr-83 —= Kr-84, als auch die von Neutronen
induzierte Spaltung dem integrierten Neutronenfluss proportional
ist. So ist z.B. das Isotopenverhdltnis U-236/U-238 sowohl dem
U-23%5-Abbrand, F5’ als auch den gesamten Spaltungen von U-235 und

Pu-239 (241), F., proportional (s.Abb. 4.1.7.). Die theoretische

T’
Begriindung dieser Korrelationen wlirde den Rahmen der Arbeit iiber-
steigen. Es scheint, dass die Linearitdt der erwdhnten Korrelationen
eine Besonderheit der Leichtwasserreaktoren ist. Wie unter 3.3.

bereits erwdhnt, wurden die im Brennstoff zurlickgehaltenen Spaltgas-









-17 -

der drei beschriebenen Korrelationen kann man erkennen, dass Analy-
senfehler ausserhalb der angegebenen khesscenauickeit nicht vorlie-
gen, und dass gr&ssere Abweichungen (ca.5%) spezifisch fiir eine
Korrelation sind und sich durch die Empfindlichkeit der Korrela-
tion gegeniiber RZnderungen des Neutronensnektrums (fiir die verschie-
denen Proben) erkldren lassen. Dieser Vergleich wurde ausfiihrlich
behandelt, da die korrelierten Grdssen unabhdnsig voneinander ge-
messen wurden, so dass eine Konsistenz der Daten sleichbedeutend
mit einer zusAtzlichen Abbrandanalyse ist.

Fiir jeden Teilstab, der einem halben Brennstab entsoricht, wurde
sowohl die Cs-137 Aktivitit bei 0.A6 MeV als auch die Ce-144 Akti-
vitit bei 2.18 MeV entlang des Brennstabes gemessen. (Die 2.18 MeV
Strahlung ist dem mit Ce-144 im Gleichgewicht stehenden Pr-144

mit 17.3 min. Haibwertzeit zuzuordnen). Die in Abb.4.71.4. fiir den
inneren Stab III und in Abbh. 7.3.2. fiir den Eckstab 1 wiedergege-
benen Kurven weisen eine Anzahl von Minima auf. Von den erossen
breiten Minima sind zwei bedingt durch Absorvtion der Gammastrahlen
in den Haltern des Stabes auf der Messbank (der wahre Kurvenverlauf
ist gestrichelt nachgezeichnet). Ein drittes Vinimum liegt in der
Stabmitte, die frei von Brennstoff ist, da hier die beiden Stab-
hdlften zusammengeschraubt waren. Die mitunter beobachteten kleinen
Minima entstehen an den Grenzen von Tabletten, die nicht dicht-
gepackt zusammenliegen. Um die durch Nd-148 bestimmten Abbrand-
werte mit den Gamma-scans zu vergleichen, wurden die MNesskurven
jeweils auf einen Messpunkt normiert (Teilstab IIIa mit 10.2,
Teilstab IIIb mit 10.1). Innerhalb der experimentellen Grenzen

der Gammaspektrometrie mit einem Nal-Kristall liegt eine gute
Ubereinstimmung der Nd-148 Analyse mit den Gamma-scans vor, mit
Ausnahme der Ce-144 Verteilung des Teilstabes IIIla. Hier tHuscht
die Ce-144 Aktivitdt (Halbwertzeit 284 d) verglichen mit der
Nd-148 Analyse und der Cs-137 Verteilung (Halbwertzeit 30 a) einen
héheren Abbrand vor. Hervorgerufen wird dieser Effekt dadurch,

dass in der letzten Betriebsperiode des Brennelements die benach-
barten Steuerstdbe D2 und D4 (siehe Kapitel 7.71.) eingefahren
waren. Das hatte zur Folge, dass in dieser Periode die Leistung

der oberen Stabhdlfte gr8sser wurde als sie im Mittel widhrend der
gesamten Betriebszeit war. Demnach gibt Ce-144 mit seiner Halb-

wertzeit von nur 284 4 vorwiegend die Leistungsverteilung der












URANIUM : PLUTONIUM

. PROBE .

: 235 236 © 238 238 239 240 241 242

: ZNlo iNlo ZNio ZNio ZNlo ZNlo Nlo ZNlo
13.,1.1II B : 0,01140 : 0,00213 : 0,9620 : 0,02886 : 4,199 1,180 : 0,4728 : 0,0865
6.6.IIT B ' 0,01110 ° 0,00221 ° 0,9619 ° 0,02944 : 4,093 ° 1,201 0,4822 ' 0,0975
4.2.IIT B : 0,01031 : 0,00238 : 0,9617 : 0,02500 : 3,721 : 1,313 : 0,4742 i 0,1154
10.1.III B ® 0,01137 P o0,00225 ‘' 0,9617  0,02952 ' 4,185 1,229 ° 0,4818 10,0929

: 8.1.III B : 0,01231 : 0,00209 : 0,9637 : 0,02149 : 3,729 1,016 : 0,3831 : 0,0659

P 18.3.171 4 ¢ 0,01600 ° 0,00157 P 0,9666  0,00899 ' 3,326 ° 0,578 ° 0,19¢1 1 0,0203

: 15.2.IIT A : 0,0132k : 0,00189 : 0,9640 : 0,01966 : 3,989 : 0,807 : 0,3496 : 0,0486
10.2.I1II A ' 0,01217 > o0,00224 ' 0,9653 * 0,03361 ' 4,266 1,187 1 0,498 ° 0,0880
2.1. 1 B : 0,00848 : 0,00264 : 0,9603 : 0,03630 : 3,614 : 1,450 : 0,5684 : 0,1730
2.2. 1 A ; 0,00937 ; 0,00246 ; 0,9626 ; 0,03321 ; 3,688 ; 1, 249 i 0, 5062 ; 0,1205

+) Korrigierte Werte fiir Cm-242 =5 Pu-238
ye)

#) Korrigierte Werte fiir Pu-241 o Am-241

Tab. 4.1, : Exnerimentell bestirmte Uran- und “lutoniumisotovkonzentrationen

_Iz—
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Tabelle 4.2.17. Abweichungen zwischen berechneten und gemessenen

Isotopenkonzentrationen (in Prozent)

:Proben-Nr.: U-235 : Pu-239 : Pu-240 : Pu-241 : Pu-242
8.1. 0 : + 5 : + 8 ; -7 ; -7
10,1, ° 0 11 15 o +14
6.6. -2 + 7 + 9 - 5 + 9
13.1. +3 + 7 + 5 -10 =14
15.2. 0 + 3 -5 -20 ~34
18.3. +7 -8 -18 -33 -9

tMittelwert: +3.2 : +7.3 : +11.2 i16.7 : +17.1

Da in der Berechnung aus den Mittelwerten des Elements auf den
einzelnen Stab extrapoliert wurde und nicht die 8rtlichen Spektrums-
und Flussverh&dltnisse berilicksichtigt wurden, ergeben sich zum Teil
betrdchtliche Abweichungen fiir einzelne Isotovne. Unter Beriicksichti-
gung der vereinfachenden Annahmen der Rechnungen ist das Ergebnis

dennoch zufriedenstellend.

4,3, Mikroproben

Die Resultate fiir 6 Messpunkte entlang eines Tablettendurchmessers
sind in Tabelle 4.3.1. angefiihrt. Die Angaben sind unvollstdndig,

da die Mikrobohrung von ca. O.7 mm sehr wenig Material fiir die
Analyse brachte. In Abb. 4.3.1. wurden die Messpunkte fiir den
Abbrand, U-235 und Pu-239 in Abhdngigkeit vom Tablettendurchmesser
aufgetragen. Die Spiegelung der Messpunkte zeigt, dass fiir diesen
Tablettendurchmesser innerhalb der lMessfehler eine isotrope Abbrand-

verteilung vorliegt.

Fir den unabgebrannten Brennstoff mit homogener Isotonenverteilung
wurde mit dem eindimensionalen Transportcode THERMOS die radiale
Leistungsverteilung innerhalb des Stabes berechnet (Abb.4.3.2.).
Mitangefiihrt sind die Abbrandmesspunkte der Mikroproben. Die
Berechnung der zeitabhdngigen Isotopen- und Abbrandverteilung ist

nur mit sehr kosten- und zeitaufwendigen Verfahren mSglich, die den



URANIUM : DLUTONIUM (_»:10-3)

PROBE . F

235 236 238 238 1 239 1 240 241 2L2
ZN:-O— 21 io ZN1° i‘\ll° i\]l—o iNlo Z’\Il° iNio
1 1.402 :
2 1.344 1 0.01182° 0.00228 1 0.9534 ©  0.02460 1 3.249 0.9519 © 0.3068 0.0656
3 1.346 : 0.01191: 0.00210 : 0.9528 : 0.02429 : 3.179 0.9194 : 0.2916 0.0609
4 * 1.330 1 0.012117 0.00210 10,9540 P 0.02433 > 3.184 0.9205 © 0.2919 0.0610
5 . 1.349 : 0.01193: 0.00229 : 0.9545 : 0.02463 : 3.253 0.9531 : 0.3072 0.0656
6 1.395 1 0.01096 0.00229 | 0.9530 | 0.02869 } 4.7128 1.2133 © 0.4562 0.1039

+)

Tabelle 4.3.1. Abbrand und Isotopenkonzentrationen der iikroproben

-VZ-
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Reduzierung des Analysenaufwands fiihren.

Die Gegeniiberstellung von Experiment und Rechnung brachte zufrieden-
stellende Frgebnisse, wenn man die vereinfachten Annahmen der
Rechnung in Betracht zieht. Die Abbrinde stimmen besser als fﬁnf
Prozent iiberein. Fiir U-235 weichen die Werte im Mittel 3,1 % und
fiir Pu-239 7,3% voneinander ab, was den Erwartungen entspricht.

Die grdsser werdenden Differenzen der héheren Pu-Isotope erklidrt
sich aus der Ungenauigkeit der bekannten W¥irkungsquerschnitte und

den Vereinfachungen der Rechnung.

Ferner zeigt der Vergleich der experimentellen und berechneten

Daten, dass die Anzahl der analysierten Proben ausreicht, um die
axiale Verteilung des Abbrandes und der Isotopen filir einen Stab

zu beschreiben. Um die mittlere axiale Verteilung eines BE-Biindels

zu untersuchen, sollte man mindestens drei Stdbe mit entsprechender
Probenanzahl analysieren. Von weiterem Interesse ist die radiale
Verteilung innerhalb eines Biindels, um die lokalen Stableistungs-
faktoren zu bestimmen. In solch eine Untersuchung sollte mindestens
ein Viertel der Stdbe einbezogen werden. Die radiale Verteilung
innerhalb eines Stabes ist im Hinblick auf die mechanische Auslegung,

z.B. Berechnung der Brennstofftemperaturen von Interesse.

Um verbesserte nukleare Bibliotheken und verfeinerte Rechenmethoden
zu erhalten, sind weitere Experimente vonndten, die fiir die nahe

Zukunft bereits geplant sind.
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7. Anhang

7¢7, Daten des Reaktors und des Elements A 49

7.17.17. Der VAK-Reaktor

Das Element A 49 gehdrte zur Erstkernbeladuns des Versuchsatom-
kraftwerkes Kahl (VAK). Die wichtigsten Auslegungsdaten dieses
Reaktors sind in der Tabelle 7.1.71. zusammengestellt. Ein Quer-

schnitt durch den Reaktorkern ist in Abb. 7.%.7. gegeben.

1" 12 13 14 15 16 17 18 9 20
10
5 _____
St St St 09
St St St St ]
‘
st St St St 07
St St St St 06
3
1Zykd. 22Zyhl. - 1.1.
s 449 os Abb.7.1.17.
St St St St
VAK-Kernschema
St St St St 04
2
St St St St 03
St St St 02
P —
i ot
A 8 c D E
Erikuterung . Bundel mit Stahikasten noch dem

St 1.Stohikastenziehen im Juni 1962
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Tabelle 7.1.1. Auslegungsdaten des Reaktors VAK

Anzahl der Brennelemente im Kern 88

Anzahl der Steuerstdbe im Kern 21
dquivalenter Kernradius 72,19 cm
aktive Kernhdhe 151,8 cm
Uraneinsatz (1.Kern) 5,566 t
Thermische Reaktorleistung 60.4 MW
Mittlere Leistungsdichte 24,3 kw/1
Mittlere spezifische Leistung 10.8 kW/kg U
Druck (iiber Wasserspiegel) 70.3 ata
SHttigungstemperatur des Wassers 285.8°C
Gesamtkerndurchsatz 2434.5 t/h
Primirdampfmenge 122.5 t/h
Enthalnie am Kerneintritt 299.5 kcal/kg
Mittlerer Dampfblasengehalt in Kiihlkanilen 27 %
Gesamt-Kern-Druckverlust 19 kp/cm2
Mittlere Brennstofftemperatur 649ec

7.1.2. Auslegungsdaten der Erstkernelemente

Im Erstkern befanden sich 44 mit 2.3 % U-235 angereicherte Flemente
und 44 Elemente mit 2.6 % U-235 Anreicherung. Das in diesem Pro-
gramm untersuchte Element A-49 hatte eine Anreicherung von 2.3 %
an U-235, Die Elemente der 1., Nachladung hatten 2.5 % U-235
Anreicherung.

Mit Ausnahme der Anreicherung sind alle anderen Auslegungsdaten

fiir sdmtliche Elemente identisch. Die Hauptdaten gibt die

Tabel}e 7+7.2., und ein Querschnitt durch eine Brennelementzelle

ist in Abb. 7.71.2. zegeben.

Iabelle 7.1.2. Daten der Brennelemente

Brennstoff UO2

Anzahl der St&#be pro Element 36
Brennstoffdichte 10.4 g/cm3
Stabmittenabstand 1.956 cm
Tablettenradius 635 cm
Hiillwandstdrke .085 cm
Aussenradius der Hiille .725 cm

11.9 cm
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Die verschiedenen Kernzusammensetzungen sind in der folgenden
Tabelle 7.71.4. zusammengestellt. Das Element A-49 befand sich

im 1.Zyklus in der Kernposition 05-16 und hatte bis September 1964
einen Stahlkasten, spdter einen Zircaloykasten. Zum zweiten Zvklus
wurde A-49 in die Kernbposition 05-19 umgeladen (siehe auch Abb.7.1.7)
Der Betrieb des Kerns in den ersten beiden Zyklen, speziell die
Ausfahrfolge der Steuerstabe, ist in Tabelle 7.7.5. in stark
verkiirzter Form angegeben. Fiir die Berechnungen wurden wesentlich
feiner unterteilte Abbrandschritte verwendet. Die Steuerstabstel-
lungen sind in cm Ausfahrlidnge angegeben und die Steuerstdbe werden
nach unten aus dem Kern ausgefahren, so dass die Angabe 150 cm

einen voll ausgefahrenen Steuerstab beschreibt.

7.2. Berechnungsverfahren

7.2.7. Kurzbeschreibung der Programme

Das von AEG benutzte und zum Teil selbst entwickelte Standard-
programmsystem ZELL zur Auslegung und Berechnung von Siedewasser-
elementen besteht im wesentlichen aus den Programmen E3G, TG,

PDQ und GEFU. Eine Kurzbeschreibung dieser Programme wird im

folgenden gegeben

ESG

Das Programm ESG berechnet schnelle und epithermische Gruppen-
konstanten fiir die verschiedenen Zonen einer Brennelementzelle.
Zur Berechnung des schnellen uﬁd epithermischen Spektrums wirdl
die ganze Brennelementzelle herangezogen. In der schnellen Gruppe
werden nur die Transport- und Bremsquerschnitte berechnet. Die
Schnellspaltungen in U-238 werden durch einen Schnellspaltfaktor
beschrieben. Die epithermische Gruppe wird in drei Untergruppen
unterteilt. Innerhalb der Untergruppen wird ein 1/E-Spektrum
angenommen. In der Berechnung der Resonanzintegrale wird die
Selbstabschirmung, die Dopplerverbreiterung sowie die Dancoff-

korrektur beriicksichtigt.

TG
Das Programm dient zur Berechnung ersthomogenisierter thermischer
Gruppenkonstanten von Brennstabzellen bzw. von beliebigen

Materialmischungen.



Tabelle 7.1.4, Kernzusammensetzung und -statistik

Zyklus Nr. 2

Zeitraum von-bis Nov.60  Aug.62 Dez.h3 Okt.64  Juli 65
Juni 62 Dez.63 Sept.64 Juni 65 Jan. 66

a b c d

erzeugte Energie

MA@ th 12635 296 50——— 11879 10183
Anzahl der Elemente

im Kern mit :

2.3 % Stahlkasten 16 8 8 - -
2.3 % 7r-Kasten 28 36 36 Ly 29
2.6 % Stahlkasten Ly 22 22 - -
2.6 % 7Zr-Kasten - 22 20 L2 Ly
2.5 % (1.Nachladung) - - - - 12
Versuchselemente - - 2 2 3

a) Erstes Ziehen der Stahlkisten
b) Einsatz von 2 Versuchselementen
¢) Zweites Ziehen der Stahlkidsten

d) Erste Nachladung



. erzeugte | f Steuerabstellungen (cm Ausfahrlinge)
Zeitintervall . Energie Aufteilung der Energie X

88 00 00 S8 06 65 0 96 26 00 00 00 96 00 06 ¢ 0 se e

: c 3 B3 C2 B2 B4 :
S M S ST
1.Zyklus Aug:61- : 12238  : 4135 MWd, , bei 62,2 % der : 60 60 100 :
: Juni 62 : : Vollastleistung : :

: : ;8103 Md , 84,8 % bei Vollast . 60 60-86 150 f

: X : 15,2 % bei Teil- i i

: i . last ( 66,5 % der .

: i : Vollast) . .

* Juni 62-° 29650 © 88,7 % bei Vollast 100-150 150 10-138  °

. Sept.b4 © 11,3 % bei Teillast : :

: : ; (66,9 % der © 150 50-89 150 i

i : X Vollastleistung) . .
 Sept.64-' 11879 95,5 % bei Vollast F 150 150 30-138 :

. Juni 65 4,5 % bei Teillast 64 % : )

. : : Vollastleistung o150 48-78 150 :

‘2.7yklus © Juni 65-° 10183 © 98,5 % bei Vollast f o150 150 50-129 :
. . Jan. 66 1,5 % bei Teillast T 150 56-150 150 :

Tabelle 7.1.5. Betriebsweise des Kernes

=gt -
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Es konnen wahlweise quadratische oder hexagonale Brennstabgitter
in Voll- oder Hohlzylindergeometrie berechnet werden. Bei den
Materialmischungen wird keine bestimmte Geometrie zugrundegelegt.
Neben den thermischen Gruvppenkonstanten fiir die gesamte Brenn-
stabzelle gibt das Programm auf Wunsch die folgenden Grdssen aus :
Thermisches Spektrum (109 thermische Untergruppen), mikroskopische
spektrumsgemittelte WNirkungsquerschnitte, makroskopische Wirkungs-
querschnitte fiir die einzelnen Zonen der Brennstabzelle, thermische

Flussverhiltnisse in diesen Zonen.

PDQ-N
Die bei AEG benutzte Programmversion PDQ-N ist eine Weiterent-

wicklung dieses 2-dimensionalen Diffusionsvrogramms (8).

GEFU

Das Programm wurde von GE entwickelt. Es berechnet die Isotopen-
konzentrationen von 30 verschiedenen Isotopen (Brennstoffe,
Brutstoffe, brennbare Gifte und andere Spaltprodukte) nach jedem
Abbrandschritt. Man kann widhlen zwischen Zeit- oder MWd/t-Schritten.
Die Schrittweiten miissen eingegeben werden.

Ausserdem werden der Abfall von k und die makroskopischen Wirkungs-
querschnitte nach jedem Abbrandschritt bestimmt.

Als Ausgangsdaten werden neben den Daten iiber Brennstoffzusammen-
setzung, Hiillenmaterialien und Volumenverhdltnisse die mikrosko-
pischen W#irkungsquerschnitte, Resonanzintegrale: Zerfalls-
konstanten, Spaltausbeuten u.a. bendtigt. Diese kdnnen wahlweise
mit einem Rechenfall eingegeben oder aus der Programmbibliothek
(falls die dortigen Daten noch stimmen) iibernommen werden.
Normalerweise wird der Abbrand eines Biindels berechnet, das
maximal noch in 25 Mikrobereiche unterteilt werden kann. Die
Flussverhdltnisse fiir den Abbrandbeginn konnen eingegeben oder vom
Programm selbst berechnet werden. Wdhrend des Abbrands h&lt das
Programm wahlweise entweder die Fliisse konstant oder berechnet

sie mit Hilfe von Diffusionsgleichungen nach jédem Abbrandschritt
neu, wobel die Leckagen durch gruppenabhédngige B2 berilicksichtigt
werden. Die jetzige Version beschrénkt sich auf die 3 itiblichen
Neutronengruppen und unterteilt dabei die 2.Gruppe noch in 3

Untergruppen.
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Steuerstédbe oder Vergiftungsbleche brauchen nicht beriicksichtigt
zu werden, vielmehr werden vom Programm selbst filir die Kontrolle
die thermischen und epithermischen Absorptionsquerschnitte

berechnet, die k guf 1 abgleichen. Wird ke

eff
findet ein solcher Abgleich nicht mehr statt.

= 1 i

£f unterschritten,
Zur Beschreibung eines 3-dimensionalen Reaktorkerns wird das SWR-
Simulationsprogramm FLARE benutzt (9).

Zur LOosung spezieller Probleme und zu Vergleichszwecken wurden

Programme des Typs. MUFT und THERMOS herangezogen.

7.2.2. Durchfiihrung der Rechnungen

Mit dem Programmsystem ZELL werden die nuklearen Parameter fiir
verschiedene Betriebszustdnde berechnet. Die Berlicksichtigung
der ZAnderung des Neutronenspektrums im Laufe des Abbrandes wird
durch wiederholte Anwendung von ESG, TG wdhrend einer Abbrand-
rechnung mit GEFU erreicht. Die derart erstellten nuklearen
Parameter umfassen Gruppenkonstanten, Eigenwerte, Nanderfldchen
und Isotopenzusammensetzungen. Diese Daten dienen zur Eingabe
in Programme fiir die Kernberechnungen (PDQ bzw. FLARE) und zur

Interpretation der Ergebnisse.

7.3. Analysenverfahren

7.3.1., Gammascanning

Zur Bestimmung des axialen Abbrandprofils wurde der BE-Stab in
horizontaler Lage auf dem Schlitten einer Messbank (Abb.7.3.1.)
innerhalb einer heissen Zelle an einer Kollimatordffnung mit
konstanter Gesctwindigkeit (2mm/min) vorbeigefahren (10). Der
Kollimator + .tand aus zwei s<nkrecht aufeinanderstehenden
Schlitzen zwischen Bleikl&tzen, deren Abstand verindert werden
konnte. Fiir die Messungen wurden Schlitzweiten von je 1-3 mm
benutzt. Der ausserhalb der Zelle am Kellimatorende aufgebaute
Zdihler war ein NaI(T1)-Krystall, der mit einem Einkanalanalysator
verbunden war. Das Messsignal wurde analog auf Messstreifen
aufgezeichnet. Die Scans des Stabes I sind in Abb.7.3.2. wiederge-
geben. Die Erklérung und Diskussion der Scans ist bereits in

Kapitel 4 anhand der Abb. 4.1.4., erfolgt.
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Arbeitsvorschrift

(Die Apparatur ist in Abb. 7.3.3. erklirt)

1. Gewogene Probe G, in das Losegeféss (7) einbringen und Apparatur
mit He spiilen.

2. Sammelgefiss (T) auf 1 Torr evakuieren.

2, 100 ml konz.HNO3 in (F) einlassen und zum Sieden erhitzen.

4, Im He-Strom werden die Spaltgase nach (T) gespiilt (Um Leck-
verluste zu vermeiden, darf sich kein Uberdruck in der
Apparatur bilden).

5. Nach vollstidndigem Aufl8sen der Probe (L8segeschwindigkeit
ca. 12 mg/min.cma) werden die Spaltgase mit He durch die

Waschgefisse (KMﬁOu-L6sung, NaHSO,+NaOH, CaCl_,, CuO-Ofen,

3
Mg(ClOu)Z+Natronasbest, Titanschwzmmofen) in iie mit fliissigem
Stickstoff gekiihlten Absorptionsrohre gedriickt.

6. Die Probe wird am Molekularsieb von He getrennt. Am Massen-
spektrometer werden das Xenon- und Kryptonspektrum aufgenommen.

7. Die LOsung der aufgeldsten Probe wird in eine ¥Ndgeflasche

iberfiihrt und das Gewicht der LOsung, G bestimmt.

21

8. Der nicht aufgeldste Ring der Brennelementhiille wird getrocknet
und das Gewicht, G3’ bestimmt.

9. Ein Aliquot der L8sung wird auf ca. 0,2 mg/g L8sung verdiinnt

und der Verdiinnungsfaktor f bestimmt.

Messdatenerfassung

Die Massenspektren von je 5 Scans der Krypton- und Xenon-Isotopen

werden ausgemessen und das Isotopenverh#ltnis R (Xe, Kr) berechnet.
1 1
R (Xe) = 31Xe/‘l}u){e, 132)(e/ 3L+)(e, 136Xe/134Xe

R (Kr) = O3kr/ B6kr, 8%y, 86¢r, 85,/ 86,

Das Gewicht der geldsten Probe, G, berechnet sich : G = G,-G, 3

die Konzentration der Probenlésung, C, ist : C = G/GZ'

Versuchsweise wurde die Xenonmenge im Brennstoff bestimmt.
Die Methede ist verdffentlicht (6).
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7.3.4. Isotopenverdiinnungsanalysen (1)

Die Isotopenverdiinnungstechnik wurde in der massenspektrometrischen
Analyse angewandt, um Isotopenkonzentrationen zu messen, Deswegen
wird kurz das Prinzip gesondert erwidhnt.

Im Idealfall ist diese Analyse sehr einfach. Es sei A das Isotop,
dessen Menge bestimmt werden soll, und I die bekannte Menge des

Indikatorisotops i, das der zu analysierenden Probe zugesetzt ist.

#ird nach Abtrennung des Elements aus der Analysenprobe, ohne dass
die Trennausbeute bestimmt werden muss, das Isotopenverhdltnis
A/1 gemessen, so ist die Menge des Isotops A gleich I A/I. Hiufig
jedoch enthdlt die Analysenprobe bereits das Indikatorisotop in
der Menge Ip und bzw. oder das zu bestimmende Isotop A der
Analysenprobe ist bereits in dem Indikator mit der Menge Ai
enthalten, so dass zuerst das Isotopenverh&@ltnis R in der Probe
(A/Ip = Rp) und im Indikator (Ai/i = Ri) bestimmt werden muss.
Eine Mischung der LOsungen des Indikators und der Analysenprobe
enthdlt demnach die lenge des Indikatorisotops Im = Ip + I und
die Menge des zu bestimmenden Isotops Am = Ai + A. Fiir das
Isotopenverhdltnis in der Mischung Rm = Am/Im ergibt sich somit

unter Beriicksichtigung von Rp und Ri

A+ I . Ri Rm - Ri

Rm = ——mm , bzw. A = I.T-:—mﬁp— (7.3.1.)

d.h., auch in diesem Fall miissen nur die IsotopenverhHltnisse
ermittelt werden. Mit der Verdiinnungsanalyse wird meist nur

die Isotopenkonzentration eines einzigen Nuklids, und zwar
zweckmissigerweise die des hdufigsten, bestimmt. Die Konzentra-
tionen der anderen Iso*ope in der Probe ergeben sich dann aus den

jeweiligen Isotopenverhdltnissen.

7.3.5. Uran- und Plutoniumisotopenkonzentration (2)

Apparaturen und Reagenzien

Zur Trennung des Urans vom Plutonium wurden der Austauscher
Dowex 1 x 8, 200 - ﬁOO mesh und quarzdestillierte SalpetersHure

verdinnt mit bidestilliertem Wasser benutzt. Uran- und Plutonium-






ungefahr denjenigen der Probe entsprechen.

6. Zur Losune von Indikator und Probe werden 0,3 ml 1 M NH20H.HCl
zugesetzt. Man erwdrmt auf 80°C, l&sst 5 min. abkiihlen und
setzt 0,7 m1 1 M NaNO2 zu. Nachdem die Entwicklung der nitrosen

Gase nachgelassen hat, wird gemischt und leicht erwdrmt.

7. Entsprechend 2. bis 4. wird die Ldsung weiterbehandelt.

Messdatener fassung

Die Massenspektren von 8 Scans werden, nachdem durch Interpolation
eine eventuelle Anderung der Ionenstromstédrke korrigiert wurde,
mit einem Lineal ausgemessen und aus den Peakhdhen das Isotopen-

verhdltnis R berechnet. Es wird auf das jeweils hdufigste Isotop

bezogen
R, = 235y 1238y
R = 236U/238U
RY = 240py /239,
R! = 241py/239py
RY = 2h2p, /3%,

Durch Isotopenverdiinnungsanalyse gemiss Gleichung (7.3.1.) ldsst

sich die Konzentration der Probe an Pu-239 und U;238 bestimmen und
liber dae Verhiltnis 2> Pu/>3%y - R
Ri = iN/238U (i = 240, 241, 242) berechnen. Die weitere Reduzierung

der Daten auf Vorbestrahlungsbedingungen ist unter 3.3.3. beschrie-

die entsprechenden Verhdltnisse

ben.

* Die Pu-Konzentration kann durch Messung der Gesamtalphazihlrate

und durch Alphaspektrometrie anndhernd bestimmt werden.

%% Sollen U- und Pu-Menge absolut bestimmt werden, so muss die
Probemenge, Wp und die Indikatormenge Wi bekannt sein. Fiir
die Berechnung des U/Pu-Isotopehverhdltnisse ist dies nicht

notig.
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7.3.6. Bestimmung der seltenen Transuranisotope

Apparaturen und Reagenzien

Reagenzien entsprechen 7.3.5. Das Alphasvektrometer bestand ans

einem ORTEC-Halbleiterzdhler, Typ SBBJ 025, verbunden mit ORTHC-
Verstdrkern 103, 203 und einem RIDL-400-Kanalanalysator, Modell

3412 B,

Arbeitsvorschrift

1. Ca. 50 ul der verdiinnten Probeldsung werden auf ein 43hl-
plédttchen aus rostfreiem Stahl aufgetropft und getrocknet.

Das Plittchen wird bei ca. 800°C gegliiht.

2. Es wird ein Alphaspektrum aufgenommen. Die Messzeit sollte so
gewdhlt sein, dass das Nuklid der geringsten Hinfigkeit mit

mindestens 10.000 ipm gemessen wird.

3, Von der nach 7.3.5. gereinigten Uran- und Plutonium-Ldsung wird

in gleicher Weise ein Alvhasvektrum aufgenommen.

Messdatenerfassung

Der prozentuale Anteil I der Zerf&dlle einer Alphazerfallsenergie
zugehdrig wird berechnet. I (64) und I (62) die Anteile des Cm-24i
und Cm-242 lassen sich dieserart berechnen, fiir die Bestimmung

des Pu-238 (8) und Am-241 (51) ist eine chemische Trennung ndtig.
Durch Vergleich der Anteile I (8 + 51) vor der Trennung und I (&)
nach der Trennung, die auf die entsprechenden Anteile des

Pu-239 + 240 - I (9+40), I (9+0)'- bezoren sind, folgt

I (8)
I (51)

I (9+0) . I (8)'/I (9+0)! (7.%3.2.)
I (8+51)- I (8) (703-3-)

Zur Aufspaltung des Anteils I (9+0) muss das Isotopenverhdltnis

Pu-240/Pu-239 = R9' bekannt sein

I (9) =T (9+0)/ 1+ (Ry' + Ag/A)

Ai sind die spezifischen Aktivitdten der Nuklide.



A, : dpm/mol i
2
2385, 9,19 . 10?2
259y : 3,25 . 107 j
> : :
“qopu : 1,20 . 10“+ :
Iy :
Sam 1,8% . 107
B, :
420m : 1,77 . 1018
2o bouy L 1010
Die Umrechnung in Ri—Jerte (Ri = Ni/U-2}8—Isotopenmassenverhéltnis)
folgt der Beziehune
A
9 I (i)
R, = —=-7%=< . - . R L30h,

Die weitere Reduzierung der Messdaten auf Vorbestrahlungsbedingungen

ist unter 3.3.3. beschrieben.

1
7.%3.7. Abbrandbestimmung durch 48Nd-Analyse (3)

Avnparaturen und Reagenzien

Die Abtrennung des Neodym wurde durch chromatographische Elution
mit A-HIBS (A -Hydroxisobuttersdure, reinst, Serva-Entwicklungs-
labor) an Dowex 50X8, 200-400 mesh durchgefiihrt. Alle Reagenzien
wurden mit quarzdestilliertem Wasser angesetzt. 150Nd wurde vom

Isotove Sales Department, ORNL, erhalten. Die Versuchsanordnung

wurde einfach gehalten,um mit Neodym kontaminierte Teile leicht

auswechseln zu konnen. In den aus der SHule austretenden

Tropfen wurde mittels eines Halbleiterzihlers die Alphaaktivitédt
des Am=241 verfolgt. Das Massenspektrometer war ein Modell CH-4

(Varian, Bremen). Die Proben wurden nach der Einbandtechnik als

+ +
Me0O - und Me -Ionen gemessen.
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Arbeitsvorschrift

Ca. 0,5 g des Harzes werden in 12 M HCl in eine SHule einge-
schwemmt (Austauscherbett 6,5 cm x 0,3 cm). Aufeinanderfolgend

wird gewaschen mit 3 ml 12 M HCl, 3 ml H_.O, 1 ml 12 M NHgoH,

2
mit HEO bis zur Neutralitdt des Austauschers und mit 2 ml
0,24 M A -HIBS, pH = 4,6 (eingestellt mit NH,OH).

Die von Uran und Plutonium gereinicte Probenldsung wird zur
Trockne gebracht und in 100 ul 0,05 M HC1l geldst. Auf die
SAule werden nacheinander aufgegeben : 200 ul 0,05 M HCl, die

Probenldsung, 300 ul 0,05 M HCL.

Mit 0,25 M olHIBS, pH = 4,6 wird bis zum Verschwinden der

241 e . :
Am-Aktivitdt eluiert. Danach wird eine deodvmfraktion von

0,75 ml genommen.

Die Neodymfraktion wird verdiinnt mit 70 ul 15 Ik HNO3 + 1 ml Hdo

und auf eine zweite 33dule mit gleichem Austauscher aufgzeceben.

(Das Harz ist zuvor mit 0,5 i HNO, zu waschen). Die &« -HTB3S wird

5
mit 3 ml 0,5 M HNO3 und das Neodym mit 2 ml 6 M Hwo3 eluiert.
Die Neodymlosung wird zur Trockne gebracht und in 50 ml 1 M HNO
gelost und auf Verdampfer-Ionisierungsband eines Probenhalters

fiir die Massenspektrometrie aufgetragen.

Zu einer bekannten Menge der Probenl&sung wird eine bekannte

150

Menge an Nd Indikatorisotop gegeben. Diese Mischung wird

entsprechend Schritt 2 bis 4 behandelt.

Im Massenspektrometer werden die Proben vorsichtig aufgeheitzt,
bis die Neodymisotopen als NdO*-Tonen zu messen sind.
Gleichzeitig ist die Abwesenheit von Ce0'- und SmO*-Tonen der
Massen 156 (1que16O), 168 (1525m160) und 170 (1545m160) zu

liberpriifen.

Messdatenerfassung

Die Massenspektren von 8 Scans werden ebenfalls auf etwaige Ande-

rungen der ITonenstromstdrke korrigiert und ausgemessen. Aus den

Peakh8hen wird das Isotopenverhdltnis R" berechnet, indem auf

150

Nd bezogen wird :

5



142

R" Nd/150Nd

Lo

148

150
Ly - N4/ Nd

RH

Cbgleich NdO'-Tonen pemessen werden, entfdllt eine Korrektur des
Beitrass der Sauerstoffisotope, da die Neodymisotope in nahezu
gleicher HAnfigkeit vorliegen. ¥Eine andere Korrektur jedoch ist
unumgdngelich. Es ldsst sich nicht vermeiden, dass w#hrend der
Analvse Naturneodym eingeschlerpt wird. Diese Neodymmenge kann
iiber die natiirliche Hiufigkeit Iy (i = 142, 148, 150) und Nd-142
berechnet werden, da das Isotop bei der Spaltung nicht entsteht.
Das korrigierte Verhdltnis R'48 = 148

Nd/
142H _ 148H R"42 / R"48

150Nd erhdlt man nach

o (7.3.5.)

BT 150
H/RMg = TTH R /RMg

Durch Isotopenverdiinnungsanalyse lHsst sich gemiss Gleichung (7.3.1
148
die Konzentration der Probe an Nd bestimmen und mittels der

238 148 238

U-Konzentration das Verh#ltnis R48 = Nd/ U berechnen.

Die Berechnuneg des Abbrand ist unter 3.3.4. bereits beschrieben.

7.4. Analysenresultate

Die Analysenwerte der alpha- und massenspektrometrischen Messungen

sind in den folgenden Tabellen angegeben.

Die Tabellen 7.4.7. und 7.4.2. geben die Isotopenverhidltnisse fiir
die Uran-, Plutonium-, Americium-, Neodym- und Spaltgasisotope an.
Fiir verschiedene wiedeholte Messungen der einzelnen Proben wird
der Mittelwert und die einfache 8*tandardabweichung angegeben. Das
gleiche gilt fiir die alphaspektrometrisch bestimmten Isotopenverhil
nisse (Tabelle 7.4.3.) und fiir die durch massenspektrometrische
Isotopenverdlinnungsanalyse gemessenen Isotopenkonzentrationen

von U-238, Pu-239 und Nd-148 (Tabelle 7.4.4.).



13.1.I1I

6.6.111

14,2.111

10.7.1I11
8.1.1II
18.3.111
15.2.111
2.7, 1

2.2. 1

- 10.2.11I1

‘(U 235/238) (U 236/238) (Pu 240/239)} (Pu 241/239) (Pu 242/239)° (Am 242/241)  (Am 243/241)°

0,01185
+0,83%

0,0115k4
+0,80%

0,01072

0,01184
+0,50%

0,01277
+1,3%

0,01655
+0,45%

0,01374
+0,07%

0,00883
+0,34%

0,00974
+0,49%

0,01217
+0,9%

0,00221
10'27%

0,00230
+1,79%

0,00248

0,00230
iO,?O%

0,00217
+2,3%

0,00162
+1,57%

0,00196
+0,20%

0,00275
+0,54%

0,00256+)

0,00224
+0,32%

PLUTONTITUM

0,2811 0, 1059
+0,08% +0,26%
0,2936 0, 1104
+1,06% +0,20%
; 0,3527 0,1187
: 0,2937 0, 1081
+0,12% +0,05%
0,272h4 0,096
+0,07% +0,35%
0,1737 0,0547
+1,93% +0, bl
0,2250 Q,0812
+0,26% +1,25%
0,4012 0, 1469
+0,09% +0,66%
0,3388%):  0,1245")
0,2782 0, 1039
iO!MB% :OyEO%

AMERICIUM NEODY M

+) Einzelbestimmung

Tabelle 7.4.1.

Isotopenverhdltnisse von U,

Pu,

o : o Rouot) Roys*) : Rug
(Korr .Nd-
150/148
0,0206 0,0064 0,129 0,4517
+0,03% +0, 40%
0,0238 ; 0,0058 : 0,136 : 0, 4484
+4, 3% : : : : +0,30%
0,0310  : - : - 0,4565"
0,0222 , 0,0060 0,118 0,4542
+0, 45% 1, 7%
0,0177 : - : - : 0, 4424
+0,68% : D +1,1%
0,006 0,0046 0,0353 :  0,4459
+12,6% : : : +1,0%
0,0122 0,0055 0,0766 0,4527
iU,62% +1v6%
0,0479 , - 0,211 0, 4485
+0,21% +1,6%
0,0327" 0,0057 0,134 0, ul67")
0,0207 0, 0061 0,118 0,4625
+0,23% +0,78%
Am, Nd (massensvektrometrisch bestimmt).
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; Probe ; Kr 83/86 ; Kr 84/86 ; Kr 85/86 ; Xe 131/13%4 ; Xe 132/13%4 ; Xe 136/134 ;

M4 - T e N S U ug g USSR U UR RN S U
o e o e o e ] = ——————— - i o o o e o e = o —— = - e - e . - —— o — — ——— ——

13,1.III B : 0,2559 i 0,592 ; 0,1147 ; C,3417 ; 0,6637 ; 1,358
: 6.6.II1 B ; 0,2553 ; 0,5729 ; 0,1159 ; 0, 3403 ; 0,6661 § 1,369
i 4,2,1IT B : 0,2660 ; 0, 5554 ; 0,1171 § 0,3608 ; 0,6275 ; 1,274
: 10.1.II1 B : 0,2547 : 0,5701 ; 0,1159 : 0,3425 ; 0,6624 : 1,375
: 8.1.II1 B : 0,2599 : 0,5675 ; 0,1167 § 0, 3469 : 0,6506 ; 1,354
i 18.3.1I1 A : 0,2711 ; 0,5540 ; 0,1127 ; 0,3693 ; 0,6414 ; 1,191 é
3 15.2.1I1 A : 0,2608 ; 0,5616 ; 0,1122 ; 0,3433 § 0,6490 ; 1,288 '
2.17. I B : 0,2419 ; 0,5819 ; 0,1158 i 0,3328 i 0,6665 ; 1,467
2.2. 1 A § 0,2455 § 0,5793 ; 0,1085 § 0,333 : 0,6668 § 1,413
10.2.1I1 A ; 0,2527 : 0,5656, ; 0,1107 : 0,3%279 ; 0,6570 § 1,342

Tabelle 7.4.2. Isotopenverhidltnisse von Kr, Xe, (massenspektrometrisch bestimmt)




:Analysendatum

Probe

13,1,I11
13,11.67

6.6.11I1
16.11.67

4.2.111
15.2.68

14,2,I11
25.4.68

10.1.I1I
5.10.67

8.1.III
28.11.67

18.3,I11I
13,12.67

15.2.I11I
19.10.67

2¢7. 1
5.2.68

2.2. 1
17.4.68

10.,2.I1I
6.6.68

Vor der Trennung

P Pu 239+240 P Pu238 + Am241 Cm 242
25,2 : 34,7 : 36,4
+1,6 % ) +3,2% ) +4, 7%
22,2 : 36,4 : 37,5
+h, 4% : +1,1% : +3,1%
b4,9 : 36,3 : 16,7
+1,6% : +1,6% : +3,35%
30,4 : 42,3 : 21,6
i1,0% : i1,1% : iO,1%
27,1 : 36, 1 : 32,8
+0,9% : +1,1% I +1,8%
31,6 : 37,1 : 27,7
+1,4% : +2,4% : +1,4%
43,9 : 36,2 : 17,8
+0,01% . +1,5% . +0,6.
28,0 : 38,1 : 31,6
+1,9% : +3,07% : +3,2%
23,3 : 40,3 : 28,6
+0, 4% : +0, 4% X +0,25%
26,0 : 46,3 : 21,0
+1,0% : +0,3% : +1, 5%
31,9 : 46,5 f 15,6
+1,2% . . +0,7% : +1,8%

Nach der Trennung
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Tabelle 7.4.3. Isotopenverhdltnisse Pu,

Am, CZm (alohasvpektrometrisch bhestimmt)
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Probe A (U-238) : A (Pu-239) i A (Nd-148)
_____________________ 1017 i xaolt o xaolt
P 13,1.111 B 14,17 : 61,87 3,583 :
: +0, 45% : +0,81% +0,01% :
* 6.6.III B 5,410 : 23,02 1,401 :

+0,15% : +0,65% +0, 50% .

14.2.111 B 5,339 20,77 1,520 ;
+0, 30% : +0,28% +0,00% :

10.1.I11 B 54379 : 23,41 1,376 ;
+0, 58% : +0, 34% +0,39% ;

8.1.111 B 5,429 21,01 1,237 :
+0,42% +0,27% +0,79% :

f18.3.11T A 5,313 18, 28%) 0,7777 :
; +0, 80% - +0,04% :
f15.2.TTT A 5,423 22, bk 1,105+) :
: +0, 10% +0,36% - .
" 2.1.1 B 5,277 19,86 1,764 :
: +0,53% +0,34% +0,38% :
P S 5,472 20,96 1,567+) :
: +0, 70% +1,30% - .
‘10.2.1T1 A 5,418 23,94 1,389 )
: +0,52% : +0,90% +0,58% :

Einzelbestimmung

Tabelle 7.4.4. Isotopenkonzentration von U-238, Pu-239, Nd-148
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