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This work deals with the experimental and calculational deter-
mination of fission-produkt and heavy metal content in irradiated
HTR-fuel for the purpose of obtaining useful data for repro-
cessing and waste management.

The investigation methods are presented and the used computer
codes are described . The data delivered from the experimental
investigations serve for verification of the computed results
which are presented in form of isotopic correlations .
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KURZFASSUNG

Die vorliegende Arbeit befaßt sich mit der experimentellen
und rechnerischen Bestimmung von Spaltprodukt- und Schwerme-
tallgehalten in bestrahltem HTR-Brennstoff unter dem Aspekt,
brauchbare Daten für Wiederaufarbeitung und waste management
zu erhalten.

Die angewandten Untersuchungmethoden werden vorgestellt, und
die benötigten Rechenprogramme beschrieben . Die Daten der ex-
perimentellen Untersuchungen dienen zur Verifizierung der
rechnerischen Ergebnisse, die in Form von Isotopenkorrela -
tionen dargestellt werden .
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I . EINLEITUNG UND ZIELSETZUNG

Auf dem Gebiet der Kernreaktorentwicklung rücken neben wirt-

schaftlichen und sicherheitstechnischen Aspekten immer mehr

d i e Probleme des Umweltschutzes, d . h . auch Fragen nach der

Beseitigung des radioaktiven waste in den Vordergrund . Von

großem Interesse für die Auslegung von kerntechnischen Anlagen,

sowohl für Kernreaktoren als auch für Wiederaufarbeitungsan-

lagen, sind daher Aussagen über die während des Reaktorbetriebs

erzeugten Mengen an Spaltprodukten und Schwermetallen.

Die im Reaktor eingebauten Instrumentierungen liefern zusammen

mit den Beladungsdaten des Reaktors Informationen, die als In-

put für Computerprogramme dienen, mit denen Spaltprodukt- und

Schwermetallkonzentrationen in Abhängigkeit von der Bestrah-

lungsgeschichte berechnet werden . Bedingt durch die Komplexi-

tät der sich im Kernreaktor abspielenden physikalischen Pro-

zesse, bieten Rechenprogramme nur die Möglichkeit, diese Vor-

gänge modellhaft nachzuvollziehen . Eine experimentelle Kon-

trolle der berechneten Nuklidkonzentrationen ist daher erfor ..
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Rechenergebnissen müssen durch Korrekturen der Programme oder

der verwendeten Libraries verbessert werden . Diese Methode er-

laubt es, das Verhalten der Aktiniden und Spaltprodukte wäh-

rend der Bestrahlungsperioden als Funktion der Zeit, des Ab-

brandes oder der Fluenz darzustellen, mit der Möglichkeit nach

Beziehungen zu suchen zwischen leicht meßbaren y-strahlenden

Spaltprodukten und einzelnen Schwermetallnukliden . Werden sol-

che eindeutigen Beziehungen, auch Isotopenkorrelationen ge-

nannt § gefunden, kann durch zerstörungsfreie, routinemäßige

y-Spektroskopie der Schwermetallvektor bestrahlter Brennele-

mente bestimmt werden.

Ziel dieser Arbeit war es, Korrelationen für Hochtemperatur-

Reaktor-Brennelemente (UR-BE) nachzuweisen, d .h . Abhängigkei-

ten zwischen y-Aktivitäten bestimmter Spaltprodukte und Schwer =

metall-Nukliden aufzuzeigen und darzustellen . Die Spaltprodukte

müssen folgenden Anforderungen genügen /1/ :
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- Die Halbwertszeit des Spaltproduktes muß groß sein gegen den

Bestrahlungszeitraum, damit sich das betrachtete Spaltprodukt

nicht in andere Spaltprodukte umwandelt.

- Die Spaltausbeute muß genügend groß sein, damit sich die

y-Linien deutlich von der Untergrundintensität abheben und

so eine eindeutige Auswertung erlauben.

Zwei Spaltprodukte erfüllen diese Bedingungen und finden in den

weiteren Untersuchungen Verwendung : die beiden Caesium-Isotope

134 und 137 mit Halbwertszeiten von zwei bzw . 30 Jahren und

Spaltausbeuten von jeweils ca . 6 %.

Durch einfache Messungen der y-Aktivitäten mit Ge(Li)-Detekto-

ren und Auswertung der erzeugten Spektren mit Computerprogram-

men kann das Caesium-Inventar von zu untersuchenden Proben auf

10 % Genauigkeit bestimmt werden /2/, /3/.

Die Schwermetallinventare der BE werden durch Massen- und

alpha-Spektroskopie ermittelt . Das Analyseverfahren zur Be-

stimmung der Uranisotope U-235, U-236 und U-238 ist die Therme

ionen- Massenspektroskopie, die Ergebnisse mit einem statisti-

schen Fehler kleiner zwei Prozent liefert /4/.

Der Nachweis des Plutoniums im bestrahlten BE erfolgt durch

a-Spektroskopie . Ein am Institut für Reaktorentwicklung der

KFA-Jülich entwickeltes Verfahren zur Herstellung von a-Präpa-

raten erlaubt in Verbindung mit hochauflösender a-Spektroskopie

die eindeutige Identifizierung der Plutonium-Isotope Pu-238,

Pu-239 und Pu-240 im aufgenommenen Spektrum und deren quanti-

tative Auswertung /5/ . In Abhängigkeit von Brennstoffzusammen

Setzung und •Bestrahlungsgeschichte schwankt der statistische

Fehler für die Auswertung dieser Isotope zwischen drei und

17 %.

Das Verhalten der o .g . experimentell bestimmten Isotope während

der Bestrahlzeit wird mit dem Abbrandcode ORIGEN /6/ errechnet.

Bei bekannter Bestrahlungsgeschichte der untersuchten Experi-

mente werden an der Wirkungsquerschnittslibrary des Programms

Korrekturen vorgenommen, so daß Meßwerte und Rechenergebnisse

zum Bestrahlungsende übereinstimmen . Zur Analyse des Verhaltens
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der Nuklide im Reaktor wurde das ORIGEN-Programm so erweitert,

daß alle Kombinationen zwischen den betrachteten Nukliden bzw.

Nuklidverhältnissen berechnet und grafisch dargestellt werden

/7/ . Die Auswertung der Bilder wird mit dem Ziel vorgenommen,

lineare Korrelationen zu ermitteln, die es erlauben, durch

y-Messung von Cs-134 und Cs-137 das Plutonium- und Uran-Inven-

tar bestrahlter Brennelemente abzuschätzen und für unterschied-

liche Abbrände vorherzusagen.

Für die Endlagerung ist die Kenntnis des vorhandenen Schwerme-

ta i l vek tors von großem Interesse, da bereits nach ca . 400 Jahren

die Aktivität der Aktiniden die der Spaltprodukte übertrifft.

Überlegungen gehen deshalb in die Richtung, eine Abtrennung der

Aktiniden zu fordern und eine Rezyklierung im Reaktor zu ermög-

lichen . Für den Betreiber einer Wiederaufbereitungsanlage be-

deutet das, daß er für den vorhandenen Materialstrom Bilanzen

erstellen muß, um so (auch im Rahmen von Safeguard) genaue Aus-

sagen über das wiederverwertbare Material machen zu können.

Routinemäßige Untersuchungen in WA haben eine große Anzahl von

Korrelationsdaten für LWR-BE gebracht, so wurde z .B . ein line-

arer Zusammenhang zwischen der U-235-Abreicherung und dem Uran/

Plutonium-Verhältnis ermittelt /8/, /r9 /
r

. Obert,
b

, ..er HTR€t'i'
-
oBr E existieren

diesbezüglich nur geringe Informationen . Hier werden deswegen

an Beispielen von Brennelementen unterschiedlicher Anreicherung

und unterschiedlichen Abbrandes lineare Korrelationen für die

o .g . Isotope dargestellt und analytisch verifiziert .
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2, EXPERIMENTELLER TEIL

2 .1 Auswahl der Bestrahlungsexperimente

Die Entwicklung des HTR-Konzepts erfordert die Untersuchung

unterschiedlicher Brennstoffzyklen . Als Auslegungsvarianten

stehen Brennelemente mit hochangereichertem, mittel- und nie-

drigangereichertem Uran zur Diskussion . Für den Thorium-Uran-

BrennstoffkreisIauf ist hochangereichertes Uran (HEU) als fri-

scher Brennstoff vorgesehen, als zusätzliche Variante mittelan-

gereichertes Uran (MEU) . Neben den HEU- und MEU-Referenzzyklen

wird unter dem Aspekt der Proliferation der HTR-Zyklus mit nie-

drigangereichertem URAN (LEU) untersucht /10/ . *

Im Rahmen dieser Untersuchungen und zur Erprobung geeigneter

Brennelemente wurden Bestrahlungsexperimente in verschiedenen

Reaktoren durchgeführt mit dem Ziel, das Bestrahlungsverhalten

von Coated Particles zu ermitteln, wie z .B . die Rückhaltung

fester und gasförmiger Spaltprodukte etc ., um zu einer Ein-

engung der verwendeten Materialien und Varianten für Partikel

bzw . Brennelemente zu kommen /11/.

Keines dieser Experimente war dazu ausgelegt, die Zusammen-

setzung der Brennelemente in Abhängigkeit vom Abbrand zu unter-

suchen, d .h . Partikel gleicher Anreicherung im Reaktor zu be-

strahlen und nach vorher festgelegten Zeitpunkten zu entladen,

um so die vorhandenen Mengen bestimmter Spaltprodukte und

Schwermetalle zu bestimmen . Solche Vorgehensweise hätte es er -

laubt, den Aufbau einzelner Nuklide experimentell zu überwachen.

Mangels dieser Möglichkeit wurden Experimente ausgewählt, die

sich in folgenden Parametern unterscheiden:

- Anreicherung

- Abbrand

- Bestrahlungszeitraum

- thermischer Neutronenflu3

Diese vier Grö3en beeinflussen die einzelnen Nuklidkonzentra-

*Die Aussagen gelten für den Zeitraum bis 197B . Marktpolitische Überlegungen
haben einen Strategiewandel erforderlich gemacht ; für die momentan geplan-
ten HTR-Anlagen sind Partikelvarianten mit niedrig angereichertem Uran vor-
gesehen .
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tionen in unterschiedlicher Art und Weise . Als Parameter in

Abbrandrechnungen mit experimenteller Kontrolle der Nuklidzu-

sammensetzung bei Bestrahlungsende, kann so das Verhalten der

Nuklide während der Bestrahlung im Reaktor nachvollzogen

werden.

Zur Nachrechnung kommen nur solche Experimente in Betracht, bei

denen die o .g . Parameter einen möglichst großen Bereich über-

decken, und bei denen die Bestrahlungsgeschichte, die Informa-

tion über diese Parameter beinhaltet, gut dokumentiert ist.

Unter Berücksichtigung dieser Kriterien werden Partikel aus

folgenden Bestrahlungsexperimenten ausgewählt:

FRJ2-P16

FRJ2-P18

DR-P4

DR-K5

DR-P6

2 .2 Beschreibung der Bestrahlungsexperimente

2 .2 .1a Un1rUnlJn-C r ..xpe'r'l

	

~
ilellLe

Der FRJ2 (DIDO) ist ein mit Schwerwasser moderierter und ge-

kühlter Forschungsreaktor u .a . für die Bestrahlung von Kern-

brennstoffproben in Form von Coated Particles . Bei thermischen

und schnellen Neutronenflüssen von 10 12 bis 3 . 10 14 cm -2 •sec
..1

und Fluenzwerten von max . 10 22 nvt liegen die Bestrahlungs-

temperaturen zwischen 500°C und 2000°C . Die eingesetzten Brenn-

elemente dürfen bis zu 50 % fifa abgebrannt werden und als Be-

strahlungspositionen stehen Experimentierkanäle zur Verfügung,

die unterschiedliche Bestrahlungsbedingungen gewährleisten /12/,

/13/.

Die für die Nachrechnung notwendigen Bestrahlungsdaten sind in:

Bestrahlungsberichten enthalten . Sie enthalten Angaben über:

- Bestrahlungstemperatur

- thermische und schnelle Fluenz
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- Bestrahlungszeitraum mit Abschaltpausen

- Beladungsdaten (Partikelzusammensetzung, Herstellungsverfah-

ren, Beschichtung, U-235-Anreicherung)

- Flubprofile

Die für die ausgewählten Bestrahlungsexperimente FRJ2-P16 und

FRJ2-P18 relevanten Daten sind /14/ und /15/ entnommen und in

der folgenden Tabelle zusammengestellt:

Anreicherung Abbrand

fima

Bestr .-dauer

	

therm .

	

Fluß

Tage cm_

	

•sec
-'

FRJ2-P16 11 5 .4 207 9 .3

	

E+13

FRJ2-P18 90 27 .5 59 1 .1

	

E+14

Tab . 1 : Versuchsbedingungen der DIDO-Experimente

2 .2 .2 DRAGON-Experimente

Der DRAGON-Reaktor (Winfrith, England) war ein Helium gekühl-

ter, grafit-moderierter Hochtemperatur-Versuchsreaktor . Eben-

so wie bei DIDO-Experimenten wurde in DRAGON-Untersuchungen

die Leistungsfähigkeit von Coated Particles getestet, jedoch

unter den Bedingungen eines HTR-Spektrums . Es konnten Langzeit-

tests an bis zu 25 Kugel-Brennelementen gleichzeitig durchge-

führt werden, die anstelle eines Reaktorbrennelementes einge-

setzt waren . Die Versuchsbedingungen konnten weitgehend vom

Experimentator vorgegeben werden /16/.

Bei den für diese Arbeit ausgesuchten DRAGON-Bestrahlungsex-

perimenten handelt es sich um drei Partikel- und ein Kugel-

experiment . Die in Tabelle 2 zusammengestellten Daten sind

/17/,

	

/18/, /19/,

	

/20/

	

entnommen.

Anreicherung Abbrand

fima

Bestr .-dauer

	

therm .

	

Flub

Tage cm -2 -sec
-1

DR-K5,21 9 .5 4 377 4 .2

	

E+13

DR-P4,34 20 4 .6 180 5 .2E+13

DR-P4,11 40 15 .5 270 5 .8

	

E+13

DR-P6,A3 90 27 .5 124 3 .2

	

E+13

Tab . 2 : Versuchsbedingungen der DRAGON-Experimente
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Aus den in den Tabellen beschriebenen Bestrahlungsexperimenten

stehen Partikel zur Verfügung, an denen Nachuntersuchungen vor-

genommen werden, die, in Verbindung mit den in Kapitel 3 durch-

geführten Rechnungen, die in der Einleitung definierte Ziel-

setzung beantworten.

Jeweils fünf Partikel aus jedem Experiment werden y-spektrome-

trisch untersucht, und so das Cs-134 und Cs-?37 Inventar be-

stimmt . Von den beiden Partikeln mit den geringsten Unterschie-

den in der Caesium-Konzentration wird bei einem der Gehalt der

Uran-Isotope U-235, U-236 und U-238 massenspektrometrisch ana-

lysiert, aus dem zweiten Partikel werden Präparate hergestellt,

die durch a-Spektroskopie eine Bestimmung der Plutonium-Isotope

Pu-238, Pu-239 und Pu-240 ermöglichen.

Bei der y- und Massenspektroskopie handelt es sich um routine-

mäßige Nachbestrahlungsuntersuchungen . Die a-Spektroskopie von

Präparaten, die mit Hilfe der Laser-Mikro-Bohr-Technik herge-

st e llt werden, ist eine neue

	

11

	

V zur

	

V 4

	

1 undst eine

	

M e t h od e zur qualita ti ven und quan-

titativen Auswertung von a-aktiven Aktiniden in bestrahlten

Reaktor-Brennstoffen.

7m folgenden Kapitel wird ~auf die L7iiA11 ~ \FJ l.l l: 1\ v l	V

	

C notwen-

dige
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1. l.: 1

	

1

Präparatherstellung eingegangen, das a-spektrometrische

Meßverfahren beschrieben, und die Auswertung der vorgenommenen

Untersuchungen dargestellt.

2 .3 Nachuntersuchung der Experimente

Bei der Bestrahlung von Kernbrennstoffen im Reaktor entstehen

neben den Spaltprodukten eine Reihe von Aktiniden, die durch

a-Zerfall zerfallen . Die Spaltprodukte werden hauptsächlich

durch y-Spektroskopie nachgewiesen /21/, für die Aktiniden bie-

tet sich neben der Massenspektroskopie /22/ und chemischer Ana-

lyse /23/ die a-Spektroskopie an.

Zur Produktion dieser sich durch Neutroneneinfang und radio-

aktiven Zerfall bildenden a-Strahler tragen beide Uran-Isotope

eines frischen HTR-Partikels bei :
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U-235 und seine Nachfolger:

U-235, U-236, Np-237, Pu-238

U-238 und seine Nachfolger:

U-238, Pu-239, Pu-240, Am-241, Am-243, Cm-244

Bei Mischoxidpartikeln sind neben U-235 und U-238 noch Th-232

und seine Nachfolger Emitter von a-Teilchen:

Th-232, Pa-231, U-232, U-233, U-234 und Th-228, Ra-224, Rn-220,

Po-216, Bi-212 als Mitglieder der natürlichen Zerfallsreihe

des Th-232.

Zum Nachweis der Nuklide auch innerhalb langer Me3zeiten müssen

zwei Voraussetzungen erfüllt sein:

- ausreichende Menge des Nuklids auf dem Präparat

- kurze Halbwertszeit des Nuklids

Nicht alle aufgeführten a-Strahler erfüllen beide Bedingungen,

so daß der a-spektroskopische Nachweis nicht für alle Isotope

gelingt.

L

	

'1
.J
7

.~,

	

III5

	

fih5l ..~.3!-, .,Cl-JIC .,l.1 ..CI,Ks4 .f,, ..
U

..JI,i~ ..
U~./

., :C„

Die von den Aktiniden ausgesandten a-Teilchen haben Energien

im Bereich von 4 bis 10 MeV . Bedingt durch hohen Energiever-

lust der a-Teilchen bereits in dünnen Schichten, was eine

Energieverschiebung und eine Verbreiterung der a-Linien ver-

ursacht, ist die Voraussetzung für den Nachweis der im Par-

tikel vorhandenen Aktiniden die Herstellung von Präparaten

mit Flächendichten kleiner 10 pg/cm 2 . Der in solchen Präpara-

ten auftretende Energieverlust ist vernachlässigbar klein /5/.

Zur Anwendung kommt deswegen ein Verfahren, das die Produktion

von a-Präparaten zu der genannten Bedingung erlaubt.

2 .3 .1 .1 Probenherstellung

Die Forderung, aus bestrahlten Partikeln einen definierten,

reproduzierbaren Materialanteil zu entnehmen, hat zu der Ent-
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wicklung eines speziellen Laser-Systems geführt . Mit der in

/24/ beschriebenen Apparatur werden auf eine äquatorial ge-

schliffene und polierte Oberfläche eines Partikels Laser-Im-

pulse fokussiert und so Löcher gebohrt, die in Abhängigkeit

von der Impulsenergie unterschiedliche Durchmesser und Tiefen

besitzen /25/ . Das verdampfende Material wird auf einem Glas-

plättchen aufgefangen und bildet das zu untersuchende Präpa-

rat . Abb . I zeigt einen äquatorial geschliffenen Kern eines

Coated Paritcles mit jeweils 5 Löchern am Rand des Kerns, auf

dem halben Radius und im Zentrum des Kerns.

2 .3 .1 .2 Beschreibung der Anlage

Neben der Herstellung dünner a-Präparate ist das Vorhandensein

guter Halbleiterdetektoren die Voraussetzung hochauflösender

a-Spektroskopie . Weitere Bausteine des a-Meßstandes sind Va-

kuumkammer, Verstärker und Vielkanalanalysator.

Die Anordnung der Meßapparatur ist in der Skizze schematisch

dargestellt und wird im folgenden kurz beschrieben.

Abb . 2 : Schematische Darstellung des c-Meßstandes

Vakuumkammer mit Pumpstand

Wegen der begrenzten Reichweite von 3-6 cm von a-Teilchen in

Luft und bei Normaldruck /26/ und des dadurch bedingten Ener-

gieverlustes, werden alle Messungen im Vakuum durchgeführt .
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In der Vakuumkammer ist der Detektor senkrecht über der zu

messenden Probe angeordnet . Die Probe liegt auf einem Meßtisch,

der vertikal zu verschieben ist, so daß der Abstand zwischen

Detektor und Probe stufenlos variiert werden kann.

Für das Betreiben des a-Me5standes ist ein ölfreies Hochvakuum

erforderlich, um den Zähler sowie das Präparat sauber zu halten.

Als Pumpstand, der diese Bedingung erfüllt, wird eine Turbour

alolekularpumpe vom Typ TPU271 mit Vorpumpe UNO 012 A der Firma

Baizers eingesetzt, die die Erzeugung eines kohlenwasserstoff-

freien Hochvakuums garantiert.

Hal bl ei terdetektor

Als Halbleiterdetektor wird ein Silizium-Oberflächen-Sperr-

schicht-Zähler verwendet . Damit Proportionalität zwischen der

Höhe des Ausgangsimpulses und der Einfallsenergie des geladenen

Teilchens besteht, muß die empfindliche Detektorzone mindestens

so tief sein, daß das eingedrungene geladene Teilchen inner-

halb dieser Zone vollständig abgebremst wird /27/ . Die Dicke

der Detektorzone für geladene Teilchen kann dem Diagramm ent-

nommen werden :

Da<a Iaken Iwm C Williamson and 1 P Boo 3os CEA 2189 11%21

andHarsB:cnser,Fhys Aev 1i21¢1 MS (19581

Abb .

	

: Eindringtiefe .von geladenen Teilchen in Silizium in

Abhängigkeit von der Energie der Teilchen

/ORTEC Manual/



Die an den Detektor anzulegende Spannung wird aus dem abgebil-

deten Nomograrnm abgelesen:

Specific

	

SP.8sitic

	

Deptetion Pamcle. enesyy

Resistance

	

Capacitance Layer

	

for Range of
in Ohm - cm

	

!Depth

	

Depiction Depth
v>„ r

n'type ip- type
Si

	

Si

10

10
r

Abb . 4 : Nomogramm für Si-Detektoren zur Ermittlung der

Detektorspannung
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Das Beispiel in der Abbildung (gestrichelte Linie) ergibt für

a-Teilchen mit einer Energie von 23 MeV (oder Protonen mit

6 MeV oder Elektronen mit 250 keV Energie), die eine Eindring-

tiefe von 290 pm in die Sperrschicht besitzen, für einen Si-De-

tektor des n-Typs mit einem spezifischen Widerstand von 4500 2

%
/ oUd,Ci p-t

. . .p 13JV
000 nc_iliJ ) eineiie anzulegende DetektorspannungI ry 111itL SVU SSUf - spÜf191Ling

von 63 Volt.

Der eingesetzte Silizium-Oberflächen-Sperrschicht-Zhler des

n-Typs hat einen spezifischen Widerstand von 3800 2cm . Um das

spannungsabhängige Vorverstrkerrauschen zu unterdrücken, wurde

e ine Detekorspannung von 100 Volt gewählt . Damit lassen sich

laut Nomogramm a-Teilchen mit einer Energie von 25 MeV nach-

weisen . Die erforderliche Dicke der Sperrschicht müßte 320 pm

betragen.

Die beim Aktinidenzerfall ausgesandten a-Teilchen besitzen Ener-

gien von maximal 10 MeV . Für den oben beschriebenen Si-Detektor

würde das bei einer Eindringtiefe von 70 pm in die Sperrschicht

eine Detektorspannung von 5 Volt bedeuten . Die vom Hersteller

(Firma ORTEC) garantierte empfindliche Detektorzone von 100 um

Dicke und die angelegte S p annun g von 100 Volt lassen erwarten,

daß alle auftreffenden a-Teilchen ein ihrer Einfallsenergie

proportionales Ausgangssignal erzeugen.

Den Querschnitt eines Oberflächen-Sperrschicht-Zhlers zeigt

das folgende Bild .

/ORTEC-Manual/

Abb . 5 : Querschnitt eines 0berfiächen-Sperrschicht-Zählers



-13-

Im Keramikring (I) ist die kreisförmige Si-Scheibe (S) befestigt.

Die empfindliche Detektorzone (H) ist mit einer dünnen Gold-

schicht bedampft . Zwischen der metallischen Außenschicht des

Keramikringes und dem metallischen Gehäuse (C) besteht eine

leitende Verbindung, so daß der Keramikring über das Detekorge-

hä,ico und Uber den Abschirmteil des Signalsteckers (M) geerdet

ist . Die mit Aluminium bedampfte Rückseite des Detektorkristalls

ist mit der Mittelelektrode verbunden g über die das Ausgangs-

signal abgenommen wird.

Die Qualität eines Zählers hängt außer von der Güte des Kri-

stalls noch von der Dicke der aufgedampften Goldschicht ab,

die als Frontelektrode dient . Je dünner dieses für a-Teilchen

unempfindliche Eintrittsfenster hergestellt wird g um so ge-

ringer ist der Energieverlust, den die c-Teilchen hier erleiden.

Bei unterschiedlichem Einfallswinkel der a-Teilchen auf den

Zähler ergeben sich Wege unterschiedlicher Länge durch die un-

empfindliche Schicht, das bedeutet, daß die a-Teilchen einen

von ihrer Einfallsrichtung abhängigen Teil ihrer Energie inner-

halb dieser Schicht verlieren . Mit geringer werdendem Abstand

zwischen der a-Teilchen aussendenden Quelle und dem Detektor

vergrößert sich der Anteil der a-Teilchen, die einen von ihrem

Einfallswinkel abhängigen Energieverlust erleiden . Um das Auf-

lösungsvermögen eines Detektors voll auszunutzen, ist deswegen

ein großer Abstand zwischen Quelle und Zähler zu wählen.

Vorverstärker und Hauptverstärker

Die dritte zur Spektroskopie benötigte Komponente neben dem

Präparat und dem Detektor ist die Impuls-Elektronik, bestehend

aus Vor- und Hauptverstärker . Von der Auswahl geeigneter Geräte

hängt die Qualität des erzeugten Spektrums entscheidend ab,

denn das Rauschen der Elektronik führt zur Linienverbreiterung

im Spektrum, d .h . zur Verschlechterung der Energieauflösung.

Der Vorverstärker ist für das Rauschen des Gesamtsystems verant-

wortlich . Seine Aufgabe besteht darin, einen dem im Detektor

erzeugten Ladungsimpuls proportionalen Spannungsimpuls zur Ver-

fügung zu stellen . Zur Verminderung des Rauschens werden Feld
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effekttransistor bestückte Vorverstärker verwendet, deren

Signal-Rausch-Verhältnis noch das von Röhrenverstärkern über-

trifft /27/.

An den Vorverstärker schließt sich der Hauptverstärker an.

Hier werden die vom Vorverstärker gelieferten Spannungsimpulse

über Differentiator und Integrator in dem Eingangssignal pro-

portionale Impulse umgewandelt . Durch die Wahl geeigneter

Differentiations- und Integrationszeitkonstanten läßt sich das

Verstärkerrauschen weitgehend unterdrücken . Durch diese Impuls-

formung wird das Signal-Rausch-Verhältnis weiter verbessert.

Vi el kanalanaiysator

Die so erzeugten und verstärkten Impulse werden dem Vielkanal-

analysator zugeführt . Das Kernstück des Gerätes ist der Analog-

Digital-Wandler, der die Eingangsimpulse nach ihrer Höhe sor-

tiert und ihnen Kanäle zuweist, so daß ein sogenanntes Impuls-

höhen-Diagramm entsteht . Wird die x-Achse nach Energie geeicht,

so läßt sich aus dem Diagramm entnehmen, welche Energie den ge-

bildeten peaks zuzuordnen ist . Ire dem Impulshöhen-Diagramm

läßt sich ebenfalls anhand der Eichung eine Identifizierung

der a-St r ahler vornehmen, da die c-Ener g ien und die Intensi-

tätsverhältnisse der Energien für einzelne Nuklide charakte-

ristisch sind.

2 .3 .1 .3 Durchführung und Auswertung d̀er Messungen

2 .3 .1 .3 .1 Eichung

Die Eichung des a-Meßstandes wird mit einem Am-241 Eichpräpa-

rat durchgeführt . Sie dient dazu , das Auflösungsvermö g en der

Meßanordnung zu überprüfen und einen optimalen Abstand zwischen

Zähler und Präparat zu ermitteln, d .h ., es wird der Abstand

gesucht, der eine minimale Meßzeit erlaubt, ohne das Auflö-

sungsvermögen herabzusetzen.

Mit zunehmendem Abstand Präparat-Zähler verbessert sich zwar

das Auflösungsvermögen wie in 2 .3 .1 .2 beschrieben, die Anzahl

der vom Zähler registrierten Teilchen pro Zeiteinheit ver-
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ringert sich aber, da die Zähleroberfläche einen kleineren

Teil des Raumwinkels erfaßt, in den das Präparat die Teil-

chen aussendet . Die Meßzeit muß, um den gleichen statistischen

Fehler wie bei kleinem Abstand Präparat-Zähler zu erhalten,

verlängert werden.

In Tabelle 3 sind in Abhängigkeit~ vom Abstand Präparat-Zäh-

ler

	

n

folgende Größen aufgeführt<

- die Meßzeit (t) bei Normierung der registrierten

Ereignissen auf 10000

- die Zählrate (Q) als das Verhältnis von registrier-

ten Teilchen pro Zeiteinheit zu den von der Eich-

quelle ausgesandten Teilchen pro Zeiteinheit

- das Auflösungsvermögen (A) in %, definiert als

das Verhältnis aus Halbwertsbreite und Maximal-

energie der jeweils betrachteten Linie

Die Eichversuche wurden an der oben beschriebenen Anlage durch-

gefUhrt . Als Detektor wurde ein Silizium-Oberflächen-Sperr-

Schicht-Zähler eingesetzt mit einer Fläche von 450 mm 2 und

ei n em Au fl ö s u ngsv er mögen v on 25 keV . Di e in der T abelle 3

dargestellten Versuchsergebnisse sind /28/ entnommen .
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Abstand

	

registrierte

	

e5zeit

Zähler
Ereignisse

	

t

Präparat (mm)

	

(sec)

Zählrate Aufibsungs-

vermögen

(%)

	

A (%)

4 10,5

	

91,6

	

0,87

n ~n

	

r
10,0

	

DL,,)

	

U, ® Z

14 29,3

	

33

	

0,5

19 47

	

20,6

	

0,44

24 71,5

	

13,5

	

0,45

29 100

	

9,7

	

0,42

34

	

10000

	

131

	

7,4

	

0,44

39 172

	

5,6

	

0,43

44 212

	

4,6

	

0,42

49 268

	

3,6

	

0,43

54 326

	

3

	

0,40

59 389

	

2,5

	

0,43

64 447

	

2,2

	

0,41

Tab . 3 : Ergebnisse der Eichmessungen mit einem Am-241 Eich-

präparat

Die Bestimmung der Halbwertsbreite erfolgt mit Hilfe eines

Pulsers (siehe Abb . 6 ) . Die erzeugten Impulse werden auf die

Hauptlinie des Eichspektrums (5,486 MeV in Kanal 1235) ge-

setzt ; sodann wird die Impulsenergie halbiert . Der 2,743 MeV-

peak liegt in Kanal 566,5, womit sich 4,1 keV pro Kanal er-

geben . In dem gezeigten Beispiel in Abbildung 6 beträgt die

Halbwertsbreite der Hauptlinie 22,5 keV.

Die Abhängigkeit des Auflösungsvermögens vom Abstand Präparat-

Zähler ist in Abb . 7 grafisch aufgetragen . Es ist ersichtlich,
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daß für den beschriebenen Zähler eine Vergrößerung des Meßab-

standes über 24 mm hinaus keine Erhöhung des Auflösungsver-

mögens bringt . Bei gleicher Anzahl der registrierten Ereignisse

ergibt sich aber eine Verkürzung der Meßzeit um ca . 68 % wenn

der Abstand Präparat-Zähler von 64 auf 24 mm reduziert wird.

In Abbildung o
r ist gezeigt, wie sich die v

4l_erri ;,gerung des..es Meu
-tD

-

abstandes auf die Form des erzeugten Spektrums auswirkt . Die

Anzahl der registrierten Ereignisse beträgt jeweils ca . 10000.

Die durchgeführten Meßreihen ergeben, daß der optimale Abstand

zwischen Präparat und Zähler der Größe des Detektordurchmessers

‘ 11 t S p[ i 1. I l t .

2 .3 .1 .3 .2 Ermittlung der Materialverteilung auf dem a-Präparat

Von einem bestrahlten Partikelkern wurde die Masse von fünf

Lasergebohrten Löchern auf einem Glasplättchen aufgefangen.

Durch Vergleich der Cs--1.37 y-Aktivitäten des ganzen Kerns mit

der des Präparates von 9,9 E 4- 1 iCi bzw . 7,5 E - 2 iCi und

unter der Voraussetzung, daß die Masse des Kerns vor und nach

Bestrahlung identisch ist, berechnet sich die auf das Glas-

plättchen aufgedampfte Masse zu 2,36 E - 1 pg.

Mit der in der folgenden Abbildung skizzierten Vorrichtung

wurde die Verteilung dieser Masse auf dem Glasplättchen aus-

gemessen .

Plexi_glasblende

Glasplättche n

Abb . 9 : Meßvorrichtung zur Bestimmung der Massenverteilung auf

einem durch Laser-Mikro-Bohren hergestellten Präparat
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Das Glasplättchen kann auf einem Gießtisch in x- und y-Richtung

in definierte Positionen gebracht werden . Die Höhenverstellung

in z-Richtung ermöglicht, bedingt durch die Geometrie der Pl exi

glasblende 5 den auszumessenden Sektor auf dem Glasplättchen

vorzugeben.

Bei einem Abstand von 6 mm zwischen Präparat und Zähler ergeben

sich für das 9 cm 2 große quadratische Glasplättchen insgesamt

25 Regionen mit auszumessenden Kreisflächen von je 6 mm Durch-

messer . Für jede Messung wird die €P eakhöhe der stärksten a-Li-

nie auf dem Display eines Vielkanalanalysators ausgewertet.

Abbildung 10 zeigt den Verg l eich der Messungen . Die Zahlenwerte

stellen eine der gemessenen Aktivität proportionale Größe dar.

0 .2

	

10 .25

0 .1

	

0 .35 0 .15

0 .05

	

0 .2

	

0 .1

	

0 .1 1 0 .05

Abb . 10 : a-Aktivität der Materialverteilung eines Laser-

Präparates

Fier die zweidimensionale Darstellung errechnen sich aus der

gemessenen a-Aktivität (Abb . 1 0) die folgenden Koordinaten:

Abb . 11 : Koordinaten für die x-, y-Darstellung der

a-Aktivität eines Laser-Präparates
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In Abbildung 12 ist die Materialverteilung eines durch Laser-

Mikro-Bohren hergestellten Präparates ermittelt durch Messung

der a-Aktivität 9 dargestellt . Die aufgetragene Kurve läßt sich

analytisch durch die Summe einer e-Funktion und einer Kosinus-

funktion beschreiben:

y

	

= A • cos' Bx

2
y 2

	

-

	

C . exp( °
	 x	

2 )
2 a

	 x
2

y

	

= y
l + y 2 = A ° cos" Bx + C ° exp( -	

2 cs2 )

Für die Kosinusfunktion ergibt sich mit den Koordinaten

(1 9 7/0,06) und (1,2/0,15) die Gleichung:

=

	

0,31 cos3 •

	

7r

	

x
5,66

Aus der Summenkurve an der Stelle x = 0 berechnet sich die

Konstante C und mit diesem Wert die Standardabweichung a, so

daß für die e-Funktion gilt :

(GI . 2)

x 2
=

	

4,09 • exp ( -	 )
0,098

Y 2 (Gl . 3)

In Abbildung 13 sind die Abzissenwerte der analytischen Funk-

tionen denen der experimentell ermittelten gegenübergestellt

und die prczentual.e Abweichung eingetragen:

Abb . 13 : Abzissenwerte der Verteilungsfunktion, experimentell

und analytisch ermittelt
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0 .36

	

0 .34

	

0 .15

	

0 .13

	

0 .06
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0 .36

	

0 .22

	

0 .15

	

0 .12

	

0 .06
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0
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0
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Der Vergleich der Koordinaten zeigt, daß die gemessene Funktion

in guter Näherung durch die oben beschriebene Summenfunktion

dargestellt werden kann.

Um ausreichenden Materialabtrag von einer zu untersuchenden

Probe 7U erhalten, wirrt eine nrö5 re Anzahl Laser-Impulse auf

die gleiche Stelle appliziert . Die ersten Impulse treffen auf

eine plan-geschliffene Fläche und verursachen eine Mulden-

bildung ; das bedeutet, daß das verdampfende Material sich zu-

nächst über einen Raumwinkel von annähernd 180 0 verteilt . Mit

zunehmender Impulszahl vertieft sich das Bohrloch rasch, so

da3, bedingt durch den " Seif-Channeting - Effekt" /25/, das ab -

zutragende Material gerichtet aus dem Bohrloch geschleudert

wird und sich auf ein immer kleiner werdendes Gebiet des Glas-

plättchens niederschlägt.

Aus der analytischen Beschreibung der Verteilungsfunktion wird

das Volumen des aus der Probe verdampften Materials berechnet.

Die Tatsache, daß ein Teil des Materials sich über einen Raum-

winkel von 180 0 verteilt wird dadurch berücksichtigt, daß in

Gleichung I die e-Funktion in den Grenzen von 0 bis

	

inte-

griert wird . Eine Interation der Gleichung ergibt, daß 95 %

des verdampften Materials sich auf dem Glasplättchen befinden

/29/.

2,3 .1 .3 .3 Aufnahme der Spektren

Die im bestrahlten Kernbrennstoff in unterschiedlichen Konzen-

trationen vorhandenen Aktiniden besitzen, vor allem bedingt

durch ihre unterschiedlichen Halbwertszeiten, a-Aktivitäten,

die sich um Größenordnungen unterscheiden . Bei nur geringer

Aktivität senden die Aktiniden nicht genügend Teilchen aus,

um einen sich deutlich vom Untergrund abhebenden Peak zu er-

zeugen, oder um eine eigene Linie im Spektrum eines Nuklids

mit größerer Aktivität zu bilden.

Eine Abschätzung über die Nachweismöglichkeit durch a-Spektros-

kopie für die vorhandenen a-Strahler (siehe Kap . 2 .3) bringt
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ein Vergleich ihrer spezifischen Aktivitäten.

Nuklid

T 112

Energie

(MeV)

Intensität

{%)

spez .

	

Aktiv.

( lg )

U-235 4,217 5,7 2,3

4,325 4,6 2,2
7,04

	

E+8

	

Y
4,364 11 2,6

4,370 6 2,3

4,396 55 3,3

4,556 4,2 2,2

4,598 5 2,2

U-236 4,445 26 4,4

2,34

	

E+7

	

Y 4,494 74 4,9

Np-237 4,638 6,18 4,8

4,663 3,32 4,6
2,14

	

E+6

	

Y
4 y. 7f., ., ~ m 6 y 9 .. . ..

4,771 19,4 5,3

4,788 51,3 5,8

Pu-238 5, 456 28,3 Q 9 R

87,7

	

Y 5,499 71,6 10,3

Pu-239 5,105 11,5 7,1

24104

	

Y 5,143 15 s 1 7,2

5 .155 73,3 7,9

Pu-240 5,123 26,5 8,0

6569

	

Y 5,168 73,4 8,4

A m -241 5,443 12,8 8,8

432,2

	

Y 5,486 85,2 9,7
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Nuk7 i d

T 112

Energie

(hiev)

Intensität

	

spez . Aktiv.

(%)

	

( 1 9)

Am-243 5,233 10,7 7,5

7380 Y 5,275 87,8 8,4

Cm-244 5,763 23,6 10,5

18,1

	

Y 5,806 76,4 11,0

1h-232 5,o 23 1,6

1,4

	

E+10

	

Y 4,010 77 2,1

Pa-231 4,736 8,4 6,8

4,950 22,8 7,2

32760 Y 5,011 25,4 7,3

5,028 20,0 7,2

5,057 li 6,9

U-232 5,263 31,7 10,0

71,7

	

Y 5,320 68 10,4

U-233 4,783 13,2 6,3

1,59 E--5

	

Y 4,824 84,4 7,1

U-234 4,724 27,5 t),4

2,45

	

E+5

	

Y 4,776 72 5.5 6,9

Th-228 5,339 27 11,6

1,91

	

Y 5,423 72, .4 12,0

Ra-224 5,445 5 13,1

3,67

	

d 5,685 . 95 14,4

Rn-220 6,288 99,9 18,2

55,6 s



-23-

Nuklid

	

Energie

	

Intensität

	

spez . Aktiv.

T1/2

	

(MeV)

	

(%)

	

( 1g )

Po-216

	

6,778

	

100

	

23,1

150 ms

U-238

	

4,147

	

23

	

2,1

4,47 E+9 Y

	

4,196

	

77

	

2,6

Tab .4 : Spezifische Aktivitäten der im bestrahlten Kernbrenn-

stoff enthaltenen Nuklide

Die Aktivitäten sind für 100 %-ige Anreicherung der einzelnen

Nuklide berechnet . Zu entnehmen ist der Tabelle, daß z .B . die

U-234 Linie mit 27,5 % Häufigkeit eine höhere spezifische Akti-

vität besitzt als die Hauptlinie des U-236 mit einer Häufigkeit

von 74 % . Erst bei einer 36-fachen Menge des U-236 im Präparat

würden beide Linien im Spektrum gleich stark erscheinen . Trotz

eines hohen Anteils im Präparat wird der Nachweis aller vorhan-

denen Nuklide a-spektroskopisch nicht gelingen.

Auch ist eine unbegrenzte Verlängerung der Mei3zei t nicht mög-

lich, da einerseits die Untergrundintensität ebenfalls ansteigt,

andererseits die maximale Peakhöhe des aufzuzeichnenden Spek-

trums durch den zur Verfügung stehenden Speicherplatz der
,Rechenanlage begrenzt ist.

Die vorbereiteten Präparate wurden zwischen 3 und 14 Tagen ge-

messen . Ein Vergleich der Lage und der Breite der einzelnen

Linien innerhalb kurzer Zeitabstände (1/2 Tag) ergab keine

Veränderung während der Gießzeit, so daß das Summenspektrum der

gesamten Meßzeit ausgewertet werden konnte.

2 .3 .1 .3 .4 Auswertung der Spektren

Am Beispiel je einer Probe aus einem Mischoxidkern (Anreiche-

rung : 93 % 9 Th-232 : U-235 = 5) und einem niedrig angereicher-

ten Kern (9,5 %) wird die Auswertung der a-Spektren gezeigt .
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Nach Meßzeiten von 14 bzw . 6,6 Tagen wurden die in Abbildung

14 und 15 dargestellten Spektren aufgezeichnet.

Zum Identifizieren der erzeugten Peaks muß die Zusammensetzung

des frischen Brennelements bekannt sein . Anhand der Nuklidkarte

/30/ kann verfolgt werden, weiche Nuklide durch Neutironer3eiri-

fang oder radioaktiven Zerfall während der Bestrahlung gebil-

det werden und demnach im a-Präparat vorhanden sein müssen.

Eine a-Energietabelle /31/ gibt die Intensitätsverhältnisse

der einzelnen Linien jedes Nuklids an . Mit der durch die

Eichung (Kap . 2 .3 .1 .3 .1) ermittelte Kanal-Energie-Zuordnung

kann so für jeden Peak die Anzahl der tatsächlich vorhandenen

Linien bestimmt werden.

Zum Auswerten der Spektren stehen die beiden Rechenprogramme

SAMPO /32/ und ALFUN /33/ zur Verfügung.

1 . SAMPO ist ein interaktiv arbeitendes Programm, bei dem an

einem Graphic-Terminal das a-Spektrum stückweise analysiert

wird.
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ausgewählt . Durch diese beiden Peaks sind Energieeichung

und Peakparameter (Halbwertsbreite und Gauss-Tail) festge-

legt . In jedem zu untersuchenden Teilspektrum wird nun die

Anzahl der vorhandenen Peaks durch Markierung des Peak-An-

fangs :und -Endes bestimmt.

SAMPO löst das Spektrum nun so auf, daß die Summe der Ein-

zeipeaks das gemessene a-Spektrum ergibt . Die richtige Ana-

lyse ist dann gefunden, wenn außer dem Summenspektrum auch

die Energien und Intensitätsverhältnisse der einzelnen

Peaks korrekt berechnet werden.

Dies sei an zwei Beispielen gezeigt . Im Bereich von 4,7-5 MeV

des in Bild 14 :gezeigten Spektrums befinden sich augenschein-

lich nur zwei Peaks . Eine Analyse mit zwei Peaks ergibt

(Abb . 16) :
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Energie

	

in

	

keV Area

Peak

	

1 4780,7 815

Peak

	

2 4823,8 2923

Für den genannten Bereich weist die a-Energietabelle folgende

Nuklide auf (Energie, Intensität):

U-234 : 4776

	

keV 72,5

	

%

U-233 : -

	

4783

	

keV 13,2

	

%.

U-233 : 4824

	

keV 84,4 %

Die Berechnung der Intensitätsverhältnisse der von SAMPO er-

mittelten Peaks ergibt fUr Peak 1 21,8 % und für Peak 2 78,2 %.

Eine Übereinstimmung mit den Werten aus der Literatur ist nicht

gegeben.

Werden dem oben genannten Energiebereich 3 Peaks zugeordnet,

sieht die Analyse mittels SAMPO folgendermaßen aus (Abb . 17):

Energie

	

in

	

keV Area

Peak

	

1 4775,5 255

Peak

	

2 4782,7 563

Peak

	

3 4824,0 2991

Energie und Intensitätsverhältnisse (für Peak 2 und Peak 3

15,7 % bzw . 81,9 %) entsprechen den aus der Literatur bekann-

ten Werten, das Summenspektrum hat die Form des gemessenen

a-S p ektrums.

Das zweite Beispiel zeigt die Analyse der Pu-238, Am-241 Linien

aus

	

Abb . 15 . Es gelingt die saubere Trennung in vier Einzel-

peaks (Abb . 18) mit folgenden Energien und Intensitätsverhält -

nissen, in Klammern die Literaturwerte:

Am-241 : 5443,9 (5443)

	

keV 16 (12,8)

	

%

Pu-238 : 5456,5 . (5456)

	

keV 28,6 {28,3)

	

%
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Am-241 :

	

5485,2 (5486) keV

	

84 (85,2) %

Pu-238 :

	

5498,9

	

(5499) keY

	

71,4 (71,6) Y.

2 . Im Gegensatz zu SAPO bietet ALFUN nicht die Möglichkeit,

für einen Energiebereich eine feste Anzahl Peaks vorzugeben.

ALFUN sucht die Peaks selbständig und berechnet für° jeden

ermittelten Peak die zugehörige Energie, die Peakhöhe und

-Fläche, sowie einen Fehler, der prozentual die Differenz

zwischen Meßdaten und Fitspektrum angibt . Dazu werden die

Peakparameter Halbwertsbreite, HTAIL und DECAY ebenso wie

die Kanal-Energie-Zuordnung als InputgröGen angegeben (HTAIL

und DECAY sind Faktoren, die die Abweichung in der Kurven-

for°m des gemessenen Spektrums von einem rein gaussförmigen

Peak berücksichtigen).

Das selbständige Ermitteln der Peakanzahl führt dazu, daß

ALFUN weit mehr Peaks findet, als im Spektrum tatsächlich

vorhanden, z .D . wird jede statistische Schwankung des Unter-

grunds als Peak definiert,

Die Ergebnisse der ALFUN-Analysen für° die ausgewählten Ener-

giebereiche (4,7-5 MeY, bzw . 5,4-5,5 MeY) zeigen die beiden

Ausrisse aus den entsprechenden ALFUN-Outputs:
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ALFUN-Analyse für den Energiebereich 4,7 bis 5 MeVTab,
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d G Ii Energiebereich von 5,4 bisT a b .

Tabelle 5 zeigt, daß die Hauptlinie des U-233 gefunden wird

Die Trennung der U-233 Nebenlinie (4,783 MeV) von der U-234

Hauptlinie (4,776 MeV) gelingt nicht . Die Fläche des U-233

Peaks bei 4,824 MeV zeigt gute Obereinstimmung mit dem durch

SAMPO ermittelten Wert.

Eine Trennung von Doppelpeaks, deren Linienabstand kleiner

ist als die doppelte Halbwertsbreite eines Peaks, ist nicht

möglich . Eine Auflösung des Energiebereiches 5,4-5,6 MeV in

vier Einzelpeaks (wie bei SAMPO, Abb . 18) gelingt nicht . Aus

den gefundenen Linien können keine Nuklide identifiziert

werden . Weder in den Energien noch in den zugehörigen Inten-

sitäten gibt es eine Obereinstimmung mit bekannten a-Ener-

gien.

In den beiden folgenden Tabellen sind die SAMPO- und ALFUN-

Analysen der in den Abbildungen 14 und 15 gezeigten Spektren

gegenübergestellt . Die Abbildungen . 19 . bis 29 zeigen die zu-

gehörigen SAMPO-Plots.



Nuklid

Literatur /31/

Energie(keV) Intens .(%)

SAMPO

Intens .(%) Energie

	

(keV)

ALFUN

Area Intens .(%)Energie(keV) Area

U-234 4776 72,5 4775,5 255 - - -

U-233 4783 13,4 4782,7 563 15,7 - - -

U-233 4824 84,4 4824,0 2991 81,9 4823,8 3204 -

Pu -239 5105 11,5 5103,4 65 10,1 -- - -

Pu -240 5123 26,5 5125,9 160 27,6

	

E - - -

Pu -239 5143 15,1 5143,7 123 19,1 - -

Pu -239 5155 73,3 5159,5 457 70,8 - - -

Pu -240 5168 73,4 5170,2 420 72,4 - - -

U-232 5263 31,7 5264,8 958 28,4 5263,7 1134 30,4

U-232 5320 68,0 5320,6 2416 71,6 5320,4 2605 69,6

Pu -238 5456 28,3 5456,6 72624 29,2 5455,6 70100 29,1

Pu -238 5499 71,6 5499,0 176429 70,8 5497,6 171087 70,9

Ra- 224 5685 95,0 5685,8 1875 - 5685,1 1850 -

Cm-244 5763 23,6 5764,4 3308 24,2 5764,3 3210 24,2

Cm-244 5806 76,4 5806,2 10344 75,8 5806,4 10092 75,8

Rn-220 6288 99,9 6287,5 1564 W 6389,1 1520 -

Po-216 6778 100 6778,1 1684 - 6777,9 1358

Tab . 7 : Gegenüberstellung der SAMPO-ALFUN-Analyse des a-Spektrums eines Mischoxidpartikels



Literatur SAMPO ALFUN
Nuklid Energie(keV) Intens .(%) Energie(keV) Area Intens .( % ) Energie(keV) Area Intens .(%)

Pu -239 5105 11,5 5105,2 1842 13,2
Pu -240 5123 26,5 512.3,4 5650 26,4
Pu-239 5143 15,1 5141,1 2140 15,3
Pu -239 5155 73,3 5154,6 9978 71,5
Pu -240 5168 73,4 5167,4 15786 73,6
Am-243 5233 10,7 5232,4 567 12,2
Am-243 5275 87,8 5274,7 4062 87,8
Am-241 5443 12,8 5443,9 7106 16,0
Pu -238 5456 28,3 5456,5 103228 28,6
Am-241 5486 85,2 5485,2 37347 84,0 _ N,

to

Pu -238 5499 71,6 5498,9 258210 71,4
Cm-244 5763 23,6 5763,6 207559 23,7 5764,6 197260 23,1
Cm-244 5806 76,4 5806,3 668960 76,3 5807,1 656400 76,9
Cm-242 6070 25,9 6070,6 1076 28,1 6072,0 1041 27,0
Cm -242 6113 74,1 6114,2 2750 71,9 6113,5 2808 73,0

Tab . 8 : Gegenüberstellung der SAMPO-ALFUN-Analyse des a-Spektrums eines niedrig angereicherten

Partikels



a30-

Zur quantitativen Bestimmung der a-Aktivitäten der ermittelten

Nuklide wurde das Spektrum einer Am-241 Eichquelle aufgenommen

(Abb . 30) . Bei einer Mef3zeit von 7218 sec entsprechen der Akti-

vität von 0,0817 pCi insgesamt 421157 registrierte Ereignisse.

Daraus berechnet sich die Aktivität jedes Nuklids im Präparat,

und durch Vergleich der Cs-137 y-Aktivität des ganzen Kerns

mit der des Präparates werden die Konzentrationen der a-Emitter

im bestrahlten Partikel bestimmt.

FUr das Mischoxidpartikel bzw_ den niedrig angereicherten Kern

ergeben sich folgende Werte:

Nuklide

	

Fläche

Aktivität

	

(pCi)

Präparat

	

Kern

Masse

	

(Mol)

Kern

U-234

	

352 7 5 8

	

E-7 8,2

	

E-3 5,6

	

E-9

U-233

	

3576 7,9

	

E-6 8,3

	

E-2 3,7

	

E-8

Pu-239

	

646 1,4

	

E-6 1,5

	

E-2 1,0

	

E-9

Pu-240

	

581 1,3

	

E®6 1,4

	

E-2 2,6

	

E-10

U-232

	

3384 7,5

	

E-6 7,8

	

E-2 1,6

	

E-11

Pu-238

	

249302 5,5

	

E-4 5,8

	

0 1,4

	

E®9

Ra-224

	

188.4 4,2

	

E-6 4,4

	

E-2 1,2

	

E-15

C m-244

	

13_652 3,0

	

E-5 3,2

	

E-1 1 $ 6

	

E®11

R"-220 ~

	

I ggg
~ ~

	

b ~,J V V V,V ~+
2

9 `~
~

	

E-2 R

	

E-19°~

;8

	

Po -216

	

1684

	

3,7 E-6

	

3,9 E-2

	

5,2 E-22

	

Cs -137

	

1,0 E-2

	

1,1 .E-f-2

Tab . 9 :a-spektroskopisch gemessenes Inventar eines bestrahlten

toi schoxi dparti kel s aus DR-K4
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Nuklid Fläche

Aktivität

	

(pCi)

Präparat

	

Kern

Masse

	

(Mol)

Kern

Pu-239 14030 2,9

	

Em5 1,0

	

E

	

0 6,9

	

E-8

Pu-240 21436 4,5

	

E-5 1,5

	

E

	

0 2,9

	

E°8

Am-243 4629 9,7

	

E-6 3,3

	

E-1 7,1

	

E-9

Am-241 44453 9,3

	

E-5 3,2

	

E

	

0 3,9

	

E-9

Pu-238 361438 7,5

	

Em4 2,6

	

E+1 7,2

	

E-9

Cm-244 876519 1,8

	

E-3 6g3

	

E+1 3,2

	

E-9

Cm-242 3846 8,0

	

E®6 2,8

	

E-1 3,5

	

E-13

CsP137 8,3

	

E-3 2,9

	

E+2

Tab . 10 : a-spektroskopisch gemessenes Inventar eines bestrahl-

ten Kerns mit niedrig angereichertem Uran (aus FRJ2-

P15)

Der Nachweis der restlichen im Partikel vorhandenen a-Strahler

(siehe Tab . 4, Kap . 2 .3 .1 .3 .3) gelingt a-spektroskopisch nicht.

Obwohl der Massenanteil des U-235 über dem der anderen Uran-

nuklide liegt (für den Mischoxidern : U-235 : 1,4 E-3 ug,

U-234 : 1,3 E-4 pg) ergibt sich wegen der langen Halbwertszeit

von 7,04 E+8 Jahren nur eine a-Aktivität von 3,0 E-9 pCi, was

einer Fläche von ca . 2 counts entspräche, über einen Untergrund

von 8 Teilchen pro Kanal . Das gleiche gilt für Th-232, dessen

Zerfallszeit noch eine Zehnerpotenz über der des 11235 liegt.

Die im frischen Partikel vorhandene U-238 Menge von 7,3 E 0 pg

erzeugt mit

	

T 112

	

= 4,47 E+9

	

Jahren

	

eine

	

Aktivität von

2,4

	

E-12

	

pCi .

	

Sie liegt damit

	

ebenfalls

	

unter der

	

Nachweis-

grenze

	

von

	

ca .

	

2,3 E-7 pCi,

	

die

	

sich

	

ergibt,

	

wenn

	

die

	

Peak-

höhe des zu analysierenden Peaks mindestens das 2,5-fache

des Mi ttelwertes des Untergrundes betragen muß.

Für das durch Aktivierung von U-235 erzeugte U-236 mUBte, um

einen a-spektroskopischen Nachweis zu erbringen, die im Prä-

parat vorhandene Masse 3,6 E-3 pg betragen . Eine massenspek-

troskopische Analyse zeigt, daß mit 7,7 E-4 pg der Anteil zu
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gering ist, so daß auch Np-237, das durch Neutroneneinfang des

U-236 mit anschließendem R-Zerfall des U-237 entsteht, mit

T 1/2 = 2,14 E+6 Jahren im gemessenen Spektrum nicht nachge-

wiesen werden kann.

Pa-231 entsteht durch Neutroneneinfang des Th-230, das zwischen

0,1 und 100 ppm in natürlichem Thorium enthalten ist und durch

(n,2n)-Reaktion des Th-232 /43/ . Bei einem effektiven (n,2n)-

Wirkungsquerschnitt von 4,7 E-3 barn reicht die erzeugte Menge

nicht aus, trotz der relativ kurzen Halbwertszeit von 3,25 E+4

Jahren, einen a-spektroskopischen Nachweis zu erbringen.

Die Hauptlinien der Isotope Th-228 und Arie-241 liegen mit

5,423 bzw . 5,486 MeV im Bereich des Pu-238, das mit 5,5 pCi

die absolut stärkste Aktivität im Mischoxidkern besitzt.

Th-228 hat, wie die anderen Mitglieder der Th-232 Zerfalls-

reihe, eine Aktivität von ca . 3,7 E-6 pCi . Das bedeutet, daß

Th-228 nur 0,7 % der Peakfläche des Pu-238 ausmacht ; eine

Trennung ist nicht möglich.

Das Mutternuklid des Pu-238 ist U-235 . Wegen des hohen U-235

Anteils im Mischoxidkern (93 % Anr .) ist die erzeugte Pu-238

Konzentration nicht klein, so daß, auch als Folge der kurzen

Halbwertszeit von Pu-238 (87,7 Jahre), die Am-241 Aktivität

ebenfalls überlagert wird . Bei Kernen mit niedrig angereicher-

tem Uran gelingt wegen des geringeren Pu-238 Gehaltes der

Nachweis von Am-241 (siehe Tab . 10).

2 .3 .1 .3 .5 Fehlerbetrachtung

Ein Maß für die Aktivität in der a-Spektroskopie ist die An-

zahl der Impulse, die beim Eindringen der a-Teilchen in den

Detektor ausgelöst werden, und dann als Peak im Spektrum er-

scheinen . Die Aktivitäten der einzelnen Nuklide im bestrahl-

ten Partikel unterscheiden sich um bis zu drei Größenord-

nungen, je nach Abhängigkeit von der Zusammensetzung des

frischen Brennelements und der Bestrahlungsgeschichte.

Für die Auswertung der Spektren durch Rechenprogramme ergeben

sich dadurch Probleme, vor allem bezüglich der Genauigkeit
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der Berechnung der Peakflächen.

Am Beispiel der Hauptlinien von sechs Isotopen mit ausgewerte-

ten Flächen und ermitteltem Fehler sei dies gezeigt:

Isotop Energie

(MeV)

Intensität

(%)

Fläche Fehler Fehler

(%)

U-233 4,824 84,4 2991 63 2,0

U-234 4,776 72,5 255 32 12,5

Pu-238 5,499 71,6 176429 405 0,2

Pu-239 5 .155 73,3 457 40 8,8

Pu -240 5 .168 73,4 420 43 10,2

Cm-244 5 .806 76,4 10344 99 1,0

Tab . 11 : Fehler bei der Flächenberechnung der a-Peaks

Die Berechnung zeigt bei der U-234 Hauptlinie den größten

Fehler . Die 13,2%-Linie des U-233 bei 4,783 MeV Überlagert mit

einer ca . doppelt so großen Aktivität den U-234 Peak bei

4,776 MeV . Bei einer Energie-Differenz von 7 keV (weniger als

die Hälfte des Auflösungsvermögens des Zählers) und einer

Gesamtfläche von 818 counts beider Peaks, wird der berechnete

Fehler groß, und die Grenzen des Auswerteprogramms werden er-

reicht.

Zur Oberprüfung der a-Messung und -Auswertung wird das Uran-

isotopenverhältnis massenspektroskopisch bestimmt . Die Analyse

ergibt für U-233/U-234 den Wert 6,3 . Das bedeutet für den

durch a-Spektroskopie ermittelten Wert von 6,6 eine Abwei-

chung von 4,2 % . Die Auswertung der Fläche der U-234 Haupt-

linie liefert also trotz des errechneten Fehlers von 12 .5 %

ein gutes Ergebnis für die tatsächlich vorhandene Menge.

Wie aus Abbildung 14 und 19 zu ersehen ist, hat der Untergrund

des Pu-239-Pu-240 Peaks eine starke Neigun g , verursacht durch

die Flanke des Pu-238 Peaks zu niedrigeren Energien hin . Bei

größeren Verhältnissen Pu-238!(Pu-239+Pu--240) als im gezeigten
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Beispiel wird der Neigungswinkel des Untergrunds ebenfalls grö-

ßer, und ein Auflösen des Summenspektrums in Einzelpeaks inner-

halb tolerierbarer Fehlergrenzen ist nicht mehr möglich.

In der Literatur /34/ werden für Analysen des Pu-238/(Pu-239+

Pu-240)-Verhältnisses Fehler von einem bis drei Prozent angege-

ben . Das scheint wenig im Vergleich zu einem Fehler von 10 .4 %

im ausgewerteten Spektrum . Die Verhältnisse der Aktivitäten

Pu-238 zu Pu-239+Pu-240 für die in /34/ beschriebenen Proben

betragen aber maximal 4 zu 1, wohingegen das Verhältnis der

hier untersuchten Proben bei 200 zu 1 liegt . Wenn, wie oben ge-

zeigt, mit einem Fehler von 12 .5 % die vorhandene Menge korrekt

wiedergegeben wird, so kann dem auf die gleiche Art und Weise

analysierten Pu-239+Pu-240 Inventar trotz großem Pu-238 Anteil

das gleiche Vertrauen entgegengebracht werden.

Im Gegensatz zu a-Linien, die sich nur wenig vom Untergrund

abheben, oder die durch Linien höherer Aktivität Überlagert

w e rd e n, U L i L
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einer großen Anzahl counts keine Probleme . So liegt z .B . der

berechnete Fehler für die Auswertung der beiden Pu-238 Peaks

und der Cm-244 Peaks innerhalb des statistischen Fehlers.

Obwohl SAMPO (und auch ALFUN) nicht speziell für die Auswertung

von a-Spektren bestrahlter HTR-Brennelemente entwickelt wurde,

zeigt der Vergleich mit Ergebnissen aus der Massenspektroskopie

und der Vergleich der a-Energien und Intensitäten der ermit-

telten Nuklide mit den Werten aus der Literatur, daß zuverläs-

sige Ergebnisse erzielt werden.

2 .3 .1 .3 .6 Schwermetalikonzentration im HTR-Partikel in Abhän-

gigkeit vorn Radius

Durch Materialabtrag mittels Laser-Mikro-Bohren ist es möglich,

Proben aus definierten Gebieten eines äquatorial geschliffenen

Partikels zu entnehmen . Für die Untersuchung der Schwermetall-

konzentration in Abhängigkeit vom Kerndurchmesser werden Prä-

parate aus dem Zentrum des Kerns, dem halben Radius und dem

Rand des Kerns hergestellt (siehe Abb .].) und a-spektroskopisch
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ausgewertet.

Die Werte der ermittelten a-Aktivitäten von vier Nukliden (Feh-

ler bei der Auswertung der Spektren kleiner als S %) für zwei

untersuchte Kerne sind in der folgenden Tabelle aufgelistet:

Pu-239 Pu-240 Am-241 Cmm244

Zentrum 3 .4

	

E-1 3 .5

	

E-1 9 .4

	

E-1 2,5

	

E-2

1/2

	

Radius 3 .7

	

E-1 3 .7

	

E-1 1 .1

	

E

	

0 2 .3

	

E-2

Umfang 4 .7

	

E-1 5 .2

	

E-1 1 .3

	

E

	

0 2 .6

	

E-2

Zentrum 9 .5

	

E-1 9 .9

	

E-1 2 .4

	

E

	

0 3 .3

	

E-1

1/2

	

Radius 1 .1

	

E

	

0 1 .0

	

E

	

0 2 .4

	

E

	

0 3 .4

	

E-1

Umfang 1 .5

	

E

	

0 1 .3

	

E

	

0 3 .5

	

E

	

0 4 .9

	

E-1

Tab . 12 : a®Aktivität in pCi von Präparaten aus dem Zentrum,

dem halben Radi us und dem Umfang zweier Kerne r~ ,< Urn~

	

(aus

DR-P4 und FRJ2-P16)

Wird der Wert der Aktivitäten der gemessenen Nuklide im Zentrum

des Kerns auff eins normiert,tg so ergibtt sich

	

Darstel-

lung :

	

folgende

	

c w a -

lung:

Abb . 31 : Radienabhängigkeit der Nuklidkonzentration im Kern

zweier bestrahlter LEU-Partikel

t
, 1 .6-
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Eine zweite Untersuchung hat die Abschätzung über den Schwerme-

tallgehalt im coating von HTP-Partikeln zum Inhalt . Dazu werden

Präparate aus der Puffer- und HDI-Schicht eines bestrahlten

Partikels hergestellt, und um einen Vergleich mit dem Inventar

des Kerns zu erhalten, eine Probe aus dem Kern des gleichen

Partikels genommen . Die Auswertung der a-Spektren ergibt fol-

gendes Ergebnis (alle Werte in pCi):

Kern Pufferschicht HDI-Schicht

Pu -239 1 .8

	

E-5 1 .9

	

E-6 -

Pu-240 2 .4

	

E-5 I .9

	

E-6 -

Am-241 6 .3

	

E-5 7 .2

	

E-6 5 .3

	

E-7

Pu -238 8 .6

	

E-5 6,9

	

E-6 1 .4

	

E-6

Cm-244 1 .8

	

E-5 2 .2

	

E-6

Cm-242 1 .2

	

E-6 - -

Tab . 13 : o:-Aktivität von Präparaten aus Kern-, Puffer-, und

HDI- Schicht eines bestrahlten Coated Particles

Für die Probe, die das Kernmaterial repräsentiert, wurde auf

dem Glasplättchen die Masse von drei Laser-Bohrungen aufge-

fangen, während die beiden anderen Proben jede das Material

von 50 Löchern besitzt.

Ober das Verhältnis der Cs-I37 Aktivität Kern/Präparat bzw.

über die Verhältnisse der verdampften Masse zur Gesamtmasse

der einzelnen Schichten /35/ ergeben sich folgende o-Aktivi-

täten des gesamten Kerns und der gesamten Pufferschicht bzw.

HDI-Schicht :
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Kern Pufferschicht HDI-Schicht

Pu-239 8 .6

	

E-1 6 .4

	

E-4 -

Pu-240 1 .2

	

E

	

0 6 .4

	

E-4 -

Am-241 3 .0

	

E

	

0 2 .4

	

E-3 4 .7

	

E-4

Pu-238 4 .1

	

E

	

0 2 .3

	

E-3 1 .3

	

E-3

f'm-244. 8 .7

	

E-1 7=4

	

E-4

Cm-242 5 .9

	

E-2 - -

Tab . 14 : Berechnete a-Aktivität in pCi im Kern, in der Puffer-

und HDI-Schicht eines bestrahlten Coated Particles

Die Abschätzung der Aktivität der einzelnen Nuklide in der

Puffer- bzw . HDI-Schicht ist mit einem Fehler behaftet . Wegen

der geringen Aktivität der Präparate ergeben sich trotz langer

Meßzeiten von film' bzw . 12 Tagen kleine Peakflächen, deren Aus-

wertung durch eine Vergrößerung der Hal bwertsbrei ten, bedingt

durch die Dicke des Präparates, erschwert wird . Der Fehler in

der Auswertung liegt bei 20 %.

Diese Untersuchungen sind natürlich nicht dazu geeignet, ein

Konzentrationsprofil für Schwermetalle in bestrahlten HTR-Par-

tikeln aufzuzeichnen . Sie zeigen aber deutlich eine Konzentra-

t i UIISGiabUnC1[hI e dere r M
R lit iiKernss zum Zentrum hin

Konzentra-

tionsabnahme der

	

vom i Randu des [~c [[[[3 ~

	

v[ u[[[ hin

(s . Abb .31) . Ein berechneter Disadvantage-Faktor von ca . 0,9

für die untersuchten Partikel /44/ weist auf eine beträchtliche

Flußabsenkung im Kern hin, so daß, bedingt durch Resonanzabsorp_

tion, ein höherer Gehalt an Aktividen in den Randzonen des

Kerns zu erwarten ist . Für weitere Untersuchungen müßten Berech-

nungen mit Messungen verglichen werden, bei denen eine größere

Anzahl Bohrungen, die über den gesamten Radius eines Partikels

verteilt sind, ausgewertet werden, um so über Aktinidenkonzen-

trationen in Abhängigkeit vom Kerndurchmesser Rückschlüsse auf

die tatsächliche Flußabsenkung in einem ..coated particle zuzulassen.

Die Untersuchungen beweisen qualitativ o .g,. Sachverhalt, eine

exakte quantitative Bestimmung des Konzentrationsgefälles der

einzelnen Nuklide kann, wegen der Fehler in der Auswertung,

noch nicht gegeben werden . Es ist aber gezeigt, daß 99 .9. % des

Schwermetal .linventar.s eines Partikels im Kern konzentriert sind.
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Bei dem augenblicklichen Kenntnisstand über die Schwermetall-

konzentration im Puffer kann nicht mit Sicherheit entschieden

werden, ob die in der Pufferschicht nachgewiesenen Nuklide zum

Teil oder ganz aus der Kontamination entstanden sind . Daher ist

kein Rückschluß auf die diffusionsbedingte Kernfreisetzung abzu-

leiten . Wie Rechnun g en /36/ zei g en, ist bei g uter Rückhaltun g

des Kerns und normalen Kontaminationswerten etwa ein Konzentra-

tionssprung von drei Größenordnungen zu erwarten . Die in /36/

durchgeführten Rechnungen für Plutonium zeigen gute Obereinstim-

mung mit den hier gewonnenen experimentellen Daten.

2 .3 .1 .3 .7 Ergebnisse der a-Spektroskopie bezüglich der ausge-

wählten Bestrahlungsexperimente

Die

	

Auswertung der in den Kapiteln 2 .3 .1 .3 .1 bis 2 .3 .1 .3 .6 be-

schriebenen Untersuchungen zeigt die Möglichkeit, mittels Präpa-

,ratherstellung durch Laser-Mikro-Bohren und hochauflösender

a-Spektroskopie in Verbindung mit Computerauswertung der aufge-

zeichneten Spektren, das Inventar an a-Strahlern (mit Ausnahme

der langlebigen Isotope) von bestrahlten Partikeln sowohl quali-

tativ als auch quantitativ zu bestimmen . Diese Methode stellt

einen Fortschritt gegenüber der bisherigen Technologie zur Iso-

to.penhäufigkeitsanalyse dar, bei der zur Bestimmung z .B . der

Uranisotope eine Aktinidentrennung durch chemische Vorbehand-

lung der zu untersuchenden Proben erforderlich ist /45/.

Die Tatsache, daß neben den a-Strahlern auch alle Spaltprodukte

auf den hergestellten Präparaten vorhanden sind, erlaubt wech-

selseitig sowohl die Aktinidenkonzentration im gesamten Parti-

kel zu bestimmen, als auch die auf dem Präparat aufgedampfte

Masse zu berechnen . Damit ergibt sich die Möglichkeit, die räum-

liche Verteilung von Schwermetallen in Partikeln experimentell

zu analysieren . Ein weiterer Vorteil der hier beschriebenen Me-

thode liegt in der Herstellung extrem dünner Präparate . In Ver-

bindung mit Zählern hohen Auflösungsvermögens gelingt die Tren-

nung von a-Linien, deren Energien sich nur um wenige keV unter-

scheiden und so die eindeutige Berechnung von Isotopen ermbg-

lichen, deren Analyse mit anderen Verfahren nur mit großem
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apparativen Aufwand möglich ist.

Die Präparate aus Partikeln der ausgewählten Bestrahlungsexperi-

mente enthalten die in Tabelle 15 aufgelisteten Anteile der

a-Teilchen emittierenden Isotope . Die zugehörigen a-Spektren

und die Zerle g un g in die einzelnen Linien zeigen die Abbildungen

32 bis 55 .





Anreicherung Abbrand Pu-238 Pu-239 Pu-240 Am - 241

	

Cm-242 Cm -244
% % pCi pCi pCi pCi

	

pCi pCi

DR-K5

	

Kugel

	

21 9 .5 4 8 .2

	

E-5 2 .3

	

E-5 2 .7

	

E-5 6 .1

	

E-5

	

9 .2

	

E-7 1 .3

	

E-5

FRJ2-P16

	

Al/1 11 5 .4 2 .9

	

E-5 1 .3

	

E-5 1 .2

	

E-5 2 .9

	

E-5

	

- `4 .1

	

E-6

DR-P4

	

Mag . 34 20 4 .6 3 .4

	

E-5 1 .8

	

E-5 2 .0

	

E-5 5 .1

	

E-5 1 .2

	

E-6

DR-P4

	

Mag .11 40 15 .5 7 .2

	

E-5 9 .0

	

E-6 1 .3

	

E-5 4 .3

	

E-5 4 .5

	

E-6

DR-P6

	

Kap .

	

A3 90 18 7 .1

	

E -G 2 .1

	

E-6 9 .1

	

E:-7

FRJ2-P18

	

6/8 90 27 .5 2 .4

	

E-5 1 .5

	

E-6 1 .1

	

E-6

Tab . 15 : Gemessene Aktivität der a-Strahler in den untersuchten Präparaten
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2 .3 .2 y-Spektroskopie

Die zur Zeit übliche Methode zur Bestimmung des Spaltprodukt-

Inventars von bestrahlten Brennelementen oder Partikeln ist

die y-Spektroskopie . Das Hauptanwendungsgebiet liegt auf der

zerstörungsfreien Messung des Abbrandes über Cs-137 . Bei Kern-

brennstoffen unterschiedlicher Zusammensetzung hat sich diese

Methode bewährt . Bei Vergleichen mit massenspektrometrischen

Abbrandbestimmungen wurden Abweichungen kleiner t 5 % fest-

gestellt /37/.

Für die Cs-134 Und Cs-137 Konzentration in den untersuchten

Präparaten und Partikeln ergibt die Messung mit Ge(Li)-Detek-

toren und die Auswertung mit Standardprogrammen, die im Me3-

system integriert sind, folgende Werte:

Cs-134

	

(pCi) Cs-137

	

(pCi)

Pi Ll p ürR l . 1 .4

	

L-2
DR-K5,21

Partikel 1 .6

	

E+2 1 :8

	

E+2

Präparat - 2 .1

	

E-3
r1 -P16

Partikel 1 .7

	

E+2 1 .8

	

E+2

Präparat - 8 .1

	

E-3
DR-P4,34

Partikel 2 .2

	

E+2 3 .9

	

E+2

Präparat - 1 .6

	

E-2
DR-P4,11

Partikel 1 .4

	

E+2 1 .4

	

E+2

Praparat ° 2 .0

	

E-2
DR=P6,A3

Parti kel 5 .4

	

E

	

0 2 .1

	

E+i

Präparat - 1 .9

	

E-2
FRJ2-P18

Partikel 1 .4

	

E+1 3 .6

	

E+1

Tab .

	

16 : Cs-134 und

	

Cs-137

	

Inventar

	

der

	

untersuchten

Präparate

	

und

	

Partikel
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2 .3 .3 Massenspektroskopie

Neben der y-Spektroskopie ist die Massenspektroskopie die zwei-

te routinemäßig eingesetzte Methode für Nachbestrahlungsunter -

suchungen . Durch chemische Vorbereitung der zu analysierenden

Kerne /38/ wird eine Probenlösung erhalten, die auf das Ver-

dampfungsband einer Zweiband-Zonenquelle aufgetropft und durch

Widerstandsheizung bis zur Trockne eingedampft wird . Die Isoto-

penverhäitnismessung erfolgt in einem CH5-Massenspektrometer.

Das Isotopenuerhältnis einer Probe wird zehn mal gemessen und

dann der Mittelwert gebildet /4/ .*

Die Ergebnisse der Analyse zur Bestimmung der Uranisotopenver -

hältnisse für die ausgewählten Bestrahlungsexperimente sind in

der folgenden Tabelle enthalten:

Um236 /U-235 U - 238/U0235

DR-K5

	

Kugel

	

21 1 .7

	

E -i 15 .9

	

E

	

0

FRJ2-P16

	

Al /1 3 .2

	

E-l 21 .9

	

E

	

0

DR-P4

	

I`'Iag . 34 n

	

A

	

r

	

%fy .~r

	

c-c C

	

`]

	

r

	

n:i .J

	

C

	

V

DR -P4

	

Mag .11 1 .5

	

E-1 2 .4

	

E

	

0

DR-P6

	

Kap .A3 2 .6

	

E-2 1 .3

	

Eel

ERJ24P18

	

6/8 4 .5

	

E-2 1 .2

	

E-1

Tab . 17 : Uranisotopenverhältnisse in den bestrahlten Partikeln

der ausgewählten Bestrahlungsexperimente

* Für die sorgfdIltige Durchführung der massenspektrometri-
schen Untersuchungen am ZCH-KFA mdchte ich an dieser Stelle
Herrn Dr . Beske und seinen Mitarbeitern meinen Dank aus-
sprechen.
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2 .3 .4 Zusammenstellung der Nachuntersuchungsergebnisse

Die Ergebnisse der Nachbestrahlungsuntersuchungen sind in der

folgenden Tabelle aufgelistet . Die Werte beziehen sich jeweils

auf das Inventar eines P a r t i k e l s und sind, um Vergleichsmög-

lichkeiten m i t den 1urrhzuf Uhrenden Rechnungen zu erleichtern,

in Mol unigerechnet . Aufgeführt sind nur jene Nukl ide, flir die

in den folgenden Rechnungen Isotopenkorrelationen dargestellt

werden .



Anr . Abbrarrod U-236/U -235 Pu-238 Pu -239 Pu -240 Cs --134 Cs-137

% % Mol Mol Mol Mol Mol

DR -K5

	

Kugel

	

21 9 .5 1 .7

	

E-1 2 .6 E--10 2 .6

	

E-8 6 .3

	

E-9 9 .1

	

E-10 1 .5

	

E-8

FRJ2-P16

	

Al/1 11 5 .4 3 .2

	

E-1 6 .1 E-10 7 .4

	

E-8 2 .0

	

E-8 9 .8

	

E-10 1 .5

	

E-8

DR-P4

	

Mag . 34 20 4 .6 9 .4

	

E-2 4 .1 E-10 6 .1

	

E-8 1 .9

	

E-8 1 .3

	

E-9 3 .3

	

E-8

DR-P4

	

Mag .l l 40 15 .5 1 .5

	

E-1 1 .6 E-10 5 .5

	

E-9 2 .3

	

E-9 8 .1

	

E-10 1 .2

	

E-8

DR-P6

	

Kap .A3 90 18 2 .6

	

E-2 1 .8 E-12 1 .4

	

E-10 1 .8

	

E-11. 3 .1

	

E -ll

	

1 .7

	

E-9

FRJ2-P18

	

6/8 90 27 :5 4 .5

	

E-2 1 .2 E-11 1 .9

	

E-10 3 .8

	

E-11 8 .1

	

E-11

	

3 .0

	

E-9

Tab . 18 : Inventar der untersuchten Partikel
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3, THEORETISCHER TEIL

I cnirnnnkn•r•r _~l a inn	 ~	

Unter dem Begriff Isotopenkorrelation versteht man eine

"funktionelle eindeutige Abhängigkeit einiger Isotope in einer

Kernanlage von einigen Proze5parametern bzw . von anderen Iso-

topen in der gleichen Anlage ."

Anwendung findet die T Lu~ , .p., flr.I,OLreia

	

_ i c., ~.hrik hauptsächlichfinu tutiunSi

in der Spaltstoffflußkontrolle und zur überprüfung von Mach-

bestrahlungsdaten, z .B . um den Aufwand von Messungen zur Kon-

trolle der Schwermeta1lzusammensetzung von bestrahlten Brenn-

elementen so gering wie möglich zu halten /39/ . Es wird also

der Gehalt eines leicht meßbaren Isotops bestimmt, und über

eine geeignete Korrelation die Menge des Nuklids hergeleitet,

das einer einfachen experimentellen Analyse nicht zugänglich

ist.

Die t- sSJLO

	

~ .
OC' C' el at

	

...h .FlIkiC bietetet a!.[!J5e C[d e~Je11iCio[€J-Technik

	

die Möglich-

keit, die Veränderungen von Nukliden im Reaktor zu verfolgen.

Mit Hilfe von Abbrandcodes wird das Verhalten der Nuklide

während der Bestrahlung beschrieben . Diese rein theoretische

Behandlung erlaubt es, für alle Nuklide Korrelationen herzu-

leiten, und so zu jedem Zeitpunkt der Bestrahlungsperiode An-

gaben über das Inventar der Brennelemente zu machen.

Die Berechnungen für diese Arbeit werden mit dem Abbrandcode

ORIGEN /6/ durchgeführt . Die rechnerische Gehaltsbestimmung

von Spaltstoffisotopen und Spaltproduktkonzentrationen und

die rechnerische Bestimmung von Korrelationen zum Ende der Be-

strahlungsperiode.sind experimentell überprüft .
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3 .2 Beschreibung des Rechenprogramms ORIGEN

Der Abbrandcode ORIGEN behandelt rechnerisch alle Stationen

des Brennstoffkreislaufs . Für die Bestrahlung im Reaktor, die

Abklingzeit nach der Endladung und die Endlagerung nach der

Aufarbeitung stehen für vier Reaktortypen (LWR, HTR . LMFBR.

MSBR) Libraries zur Verfügung, die je 813 Nuklide erfassen,

aufgeteilt nach Strukturmaterialien, Schwermetallen und Spalt-

produkten . Enthalten in den Libraries sind reaktorabhängige

und -unabhängige Daten wie Halbwertszeiten, Zerfallsschemata,

freigesetzte Energie pro Zerfall, Wirkungsquerschnitte und

Spaltausbeuten.

ORIGEN verwendet zur Darstellung des Neutronenspektrums drei

Energiegruppen : die thermische (THERM), die epithermische

(RES) und die schnelle Gruppe (FAST) . Für diese drei Gruppen

sind die Wirkungsquerschnitte gemittelt . Zur Rechnung werden

sie mit reaktorabhängigen Spektrumswichtungsfaktoren zu Ein-

Gruppenquerschnitten kondensiert, wo sie als effektive Wir-

kungsquerschnitte für n,Y- und n,f®Reaktionen erscheinen:

(nsY)-W

n

	

r
l
vaon
t~la°i

i ~ v
G
"n

R
ah

+ R
R

l~
i
iV

l /
l7
` .

"
f1
RC
r

J
C

~eff

	

. J
r

f"II"I

(nf)-WQ eff

	

: SIGF-THERM ~ RIF•RES ¢ SIGFF•FAST

mit :

SING

	

= (n,v)-'WQ für thermische Neutronen

RING

	

= Resonanz-Integral für (n,Y)-Reaktionen

SIGF

	

= (n,f)-WQ für thermische Neutronen

RIF

	

= Resonanz-Integral für Spaltung

SIGFF

	

= (n,f)-WQ für schnelle Neutronen

Die effektiven Wirkungsquerschnitte bleiben für den gesamten

nachzurechnenden Bestrahlungszeitraum konstant.

Die Transmutation der Nuklide wird durch folgende Gleichung

beschrieben :
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dX .

	

N

	

N

dt

	

jI lij .Xj6Xj +
0
~
E

l
f ik

a
k .X k

	

(Ai + ~pi) X
i

mit

	

X . . =

	

Konzentration des Nuklids i bzw . j
1 ,J

l ij

	

= Anteil von j, der durch radioaktiven Zerfall zu

X .

	

= Zerfallskonstante des Nuklids j

	

/ i führt

= Neutronenfluß

f ik = Anteil von k, der durch Spaltung zu i führt

a k

	

= Absorptionsquerschnitt des Nuklids k

Zur Lösung dieser Gleichung wird der zeitabhängige Neutronen-

fluB 0 über kurze Zeitintervalle gemittelt, und als Konstante

eingesetzt . Dadurch erhält man eine homogene Differential-

gleichung erster Ordnung, die für dieses Zeitintervall analy-

tisch zu lösen ist. Setzt man dieses Verfahren fort und betrachtet

mehrere Nuklide gleichzeitig, so können alle Nuklidkonzentra-

tionen über beliebige Zeiträume berechnet werden.

Die reaktorspezifischen Größen wie Spektrumwichtungsfaktoren,

der über Zeitintervalle gemittelte thermische Neutronenfluß und

die effektiven Wirkungsquerschnitte sind vom Benutzer des Pro-

gramms zu ermitteln und ergeben mit den Beladungsdaten des

Reaktors den Input für das Programm.

Die folgende Abbildung zeigt einen ORIGEN-Input.

In Zeile A sind in der Reihenfolge THERM, RES, FAST die Spekt-

trumswichtungsfaktoren angegeben . Die Zeilen C enthalten für

die in B aufgelisteten Nuklide die Wirkungsquerschnitte . In

den Spalten I, 2, 4, 5 und 6 stehen die Größen SING, RING,

SIGF, RIF und SIGFF in barn . D gibt für die in E benannten

Zeiträume (in Tagen) den gemittelten thermischen Neutronen-

fluß (cm-2 . sec -I ) . Die Beladungsdaten in Zeile F werden in

Mol angegeben
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NUCLEAR DATA LIBRARY FOR REFERENCE STR

	

f äR-P4 %,äali .34 )
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A 0045
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190E°60021979 g 0 018

9€32320 912310 922320 922330 922340 922350 922360 922380 932370 9 br23isÜ 942390

942400 942410 952410 962420 541330 551.330 551340

~
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0 .0

	

000

	

6094E-02 6 .50E-03 .0

	

2020E-041.
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000
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0®0
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000
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Abb . 56 : ORIGEN-Input

Ein ORIGEN«Output hat die in Abbildung 57 gezeigte Form . Neben den

in der linken Spalte aufgelisteten Nukliden (samt Beladungsdaten)

werden die berechneten Nuklidkonzentrationen für die im Input einge-

gebenen Bestrahlungszeitr6urse ausgedruckt . Die in Mol angegebenen

Größen können durch die in /7/ beschriebene Erweiterung des Programms

auch graphisch dargestellt werden .
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3 .3 Nachrechnung der Bestrahlungsexperimente

Für eine erste rechnerische Erfassung der sechs ausgewählten

Bestrahlungsexperimente werden als Inputparameter die in /14/,

/15/, /17-20/ und /40/ dokumentierten Bestrahlungsdaten ein-

gesetzt, an der W i rkungsquerschni ttsl i brarV werden keine Ande -

rungen vorgenommen . Die Rechenergebnisse werden den experimen-

tell gewonnenen Daten gegenübergestellt und sind in den Tabel-

len 19 bis 24 aufgelistet ., alle Angaben in Pool.

U6/U5

	

Pu-238

	

Pu-239

	

Pu-240

	

Cs-134

	

Cs-137

n

	

~_ 1 fl 1 G
experim .

	

1 .7 E-
s
~ 2 .6~ r ~-~a ~., n

~ 2 .0 r~-8

	

6 .3 r
~®~

n

	

9 . 1~ L""dv ~ .~ E-8

	

1 .1 E-1 2 .3 E-10 1 .2 E-7

	

3 .1 E-8

	

9 .8 E-10 1 .5 E-8

Abweichg .%

	

-35

	

-11

	

+500

	

+390

	

s7 .7

	

0

Tab . 19 : Inventar eines Partikels aus DR-K5 Kugel 21

U6/U5

	

Pu-238

	

Pu-239

	

Pu-240

	

Cs-134

	

Cs--137

experim .

	

3 .2 E-1 6 .1 E-10 7 .4 E-8

	

2 .0 E-8

	

9 .8 E-10 1 .5 E-8

ORIGEN

	

1 .7 E-1 5 .8 E-10 1 .5 E-7

	

4 .3 E-8

	

2 .0 E-9

	

2 .2 E-8

Abwe
i chg

.%r.hcr - %

	

-47

	

-4 .9

	

+103

	

+115

	

+104

	

+47
~	 ~~---

	

-

Tab . 20 : Inventar eines Partikels aus FRJ2-P16

U6/U5

	

Pu-238

	

Pu-239

	

Pu-240

	

Cs-134

	

Cs-137

experim .

	

9 .4 E-2 4 .1 E-10 6 .1 E-8

	

1 .9 E-8

	

1 .3 E-9

	

3 .3 E-8

ORIGEN

	

7 .0 E-2 3 .3 E-10 2 .3 E-7

	

4 .3 E-8

	

1 .6 E-9

	

3 .2 E-8

Abwei chg . %

	

-25 .5

	

-19 .5

	

+277

	

+126

	

+23

	

-3

Tab . 21 : Inventar eines Partikels aus DR-P4 Mag .34

U6/U5

	

Pu-238

	

Pu-239

	

Pu-240

	

Cs-134

	

Cs-137

eyperim .

	

1 .5 E-1 1 .6 E-10 5 .5 E-9

	

2 .3 E-9

	

8 .1 E-10 1 .2 E-8

0RI'GEN

	

1 .2 E-1 2 .8 E-10 1 .9 E-8

	

5 .0 E-9

	

8 .1 E-10 9 .5 E-9

Abwei c.hg . %

	

-20

	

+75 .

	

+245

	

+117

	

0

	

-21

Tab . 22 :

	

Inventar eines Partikels aus DR-P4 Mag .11
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U6/U5

	

Pu -238

	

Pu -239

	

Pu -240

	

Cs-134

	

Cs-137

experim .

	

2 .6 E-2 1 .8 E-12 1 .4 E-10 1 .8 E-11 3 .1 E-11 1 .7 E-9

ORIGEN

	

2 .7 E-2 2 .7 E-12 5 .0 E-10 4 .7 E -1l 3 .1 E-11 1 .4 E-9

Abweichg .%

	

+3 .8

	

+50

	

+257

	

+161

	

0

	

-17 .6

Tab . 23 : Inventar eines Partikels aus DR-P6 Kap .A3

	

U6/U5

	

Pu -238

	

Pu -239

	

Pu -240

	

Cs-134

	

Cs-137

experim .

	

4 .5 E-2 1 .2 E-11 1 .9 E-10 3 .8 E--11 8 .1 E-11 3 .0 E-9

ORIGEN

	

4 .6 E-2 8 .8 E-12 5 .6 E-10 7 .9 E-11 7 .0 E-11 2 .3 E-9

Abweichg .%

	

+2 .2

	

-26 .6

	

+195

	

+108

	

13 .5

	

-23 .3

Tab . 24 : Inventar eines Partikels aus FRJ2-P18

Die Gegenüberstellung der Ergebnisse der ORIGEN-Rechnung mit

denen der experimentellen Untersuchungen zeigt zum Teil erheb-

liche Diskrepanzen . Die Library des ORIGEN-Programms enthält

gem i ttel te Wirkungsquerschnitte, jeweils gültig für die Aus-

legung eines bestimmten Reaktortyps.

Für die Nachrechnung von Bestrahlungsexperimenten in einem de-

finierten Reaktor muß der Einfluß den das Moderator-Brennstoff-

Verhältnis, das Hülimaterial, das Neutronenspektrum etc . auf

die Transmutation der Nuklide ausübt, durch Änderung der Wir-

kungsquerschnitte diesem speziellen Reaktor angepaßt werden,

d .h . , die Library muß für Rechnungen zu unterschiedlichen

Reaktortypen jeweils neu überschrieben werden.

3 .3 . 1 Ermittlung der Wirkungsquerschnitte

Um das Ergebnis einer berechneten Nuklidkonzentration zu kor-

rigieren, muß auf die effektiven Wirkungsquerschnitte über die

Größen SING und RING für n,y-Reaktionen und SIGF, RIF und SIGFF

für n,f-Reaktionen Einfluß genommen werden ; die Größen THERM,:

RES und FAST sind aus /40/ bekannt.

Am Beispiel von DR-P4 .Mag .11 wird gezeigt, welchen Einfluß
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Wirkungsquerschnittsänderungen auf die berechnete Nuklidkon-

zentration haben, und wie durch Wirkungsquerschnittsänderungen

die Ergebnisse einer Abbrandrechnung mit experimentell gewonne-

nen Daten zur Obereinstimmung gebracht werden . Dazu werden die

beiden die Ausgangsstoffe U-235 und U-238 enthaltenden Nuklid-

ketten g etrennt behandelt, und der Einfluß von Wirkungsquer -

schnittsänderungen eines jeden Nuklids jeder Kette auf alle

anderen Nuklide untersucht.

1 . Nuklidkette mit U-235 als Ausgangsstoff

U-236-112-1-U-237-	 3^-Np-237n ' YrNp -238	 -Pu-238

Es wird die Bestrahlung eines Brennelementes simuliert, das als

Ausgangsstoff nur U-235 in der durch das Experiment vorgegebe-

nen Menge enthält . Die folgende Tabelle zeigt die Anteile der

berechneten Nuklidkonzentrationen in Abhängigkeit von den Wir--

kungsquerschnittsänderungen:

n,~yef~.n,fe~.f~ U-235

	

iU -236 Np-237 !Pu-238 1 134 !Cs-137

75 .6 248 s

	

3 .3

	

E-7 ;3 .9 E-8 1 .9

	

E-9 2 .7

	

E-10 7 .4

	

E-10 8 .3

	

E-9

U5 37 .8 248 I

	

3 .5

	

E-7~2 .0 E-8 1 .0

	

E-9 1 .5

	

E-10 7 .5

	

E-10I8 .5 E-9

	

,

75 .6 124 3 .8

	

E -7~4 .2 E-82 .0 E-9~2 .8 E-10 ~ 4 .4

	

E-10 4 .9

	

E-91
...-

	

---

	

-- -

	

-- -- -

	

----

	

_

	

- I

82 .5 0 3 .3

	

E-7~3 .9
-

	

_

	

.

	

- -
E-8

-

	

-

	

-

	

.

	

--

	

-- .
1 .9

	

E9 E-92 .7

	

E~10 7 .4

	

E-10`8 .3

U6 41 .1 0 - ~4 .0

	

E-8 9 .7

	

E-1~ 1 .4

	

E-10 - -

345 0 3 .3

	

E-7 3 .9

	

E-8 1 .9

	

E-9~2 .7 E-1017 .4 E-10 8 .3

	

E-9

Np71 173 0 °

	

€ - 2 .0

	

E-9~1 .4 E-10 - -

294 14 .4 3 .3

	

E-7 3 .9

	

E-8 1 .9

	

E-9 2 .7

	

E-10 7 .4

	

E-10 8 .3

	

E-9

147 14 .4
E

-

	

~ - 2 .8

	

E-10 - ~

Tab . 25 : Einfluß der Wirkungsquerschnitte auf die berechnete

Nuklidkonzentration (in Miol) in der U-235 Nuklidkette

Spaltprodukte

n , e

U-235

nsY
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2 . Nuklidkette mit U-238 als Ausgangsstoff

Spaltprodukte

U-238	 n sYU-239~Np-239- 6 =Pu-239

	

y

- Pu-240

Das Ergebnis eines "Bestrahlungsexperiments", das nur U-238

als Ausgangsstoff enth.ält,und der Einfluß von Wirkungsquer-

schnittSänuerungeil auf die Mitglieder der U-238-NuklidketteH

zeigt die folgende Tabelle:

.

	

, ,

n ' yeff
n,f effii U-238 Pu-239 Pu-240 Cs-134 Cs-137

U8
58 . 1 0 5 . 8

	

E-7 • 1 . 9

	

E-8 5 .0

	

E-9 6 . 9

	

E-11 1 . 2

	

E-9

29 .2 I

	

0 6 .0

	

E-7 9 .8

	

E-9 2 .6

	

E-9 6 .5

	

E-111 .1 E-9

614 f

	

998 5 .8

	

E-7 1 .9

	

E-8 5 .0

	

E-9 6 .9

	

E-11~1 .2 E-9

Pu9 307

	

~

998 - 2 .2

	

E-8 2 .8

	

E-9 - -

614 501 - 2 .4

	

E-8 5 .9

	

E-9 6 .5

	

E-111 .1 E-9

Pu40
1810 0 5 .8

	

E-7 1 .9

	

E-8 5 .0

	

E-9 6 .9

	

E-11 1 .2

	

E-9

904 0 - - 6 .9

	

E-9 -

Tab . 26 : Einfluß der Wirkungsquerschnitte auf die berechnete

Nuklidkonzentration (in Mol) in der U-238 Nuklidkette

In welcher Weise die Wirkungsquerschnitte (WQ) für das Bestrah-

lungsexperiment DR-P4,11 geändert werden müssen, zeigt Tabelle 22:

Ein zu geringer Anteil Cs-137 bei zu kleinem Verhältnis U-236/

U-235 erfordert eine Vergrößerung des n,y- und n,f-WQ des

Spaltstoffs U-235 . Ein größerer n,y-WQ bedingt eine Verringe-

rung des verbleibenden Spaltstoffanteils und ein Anwachsen des

Nachfolgeisotops . Der Einfluß auf die Spaltprodukte ist im Ver-

gleich zu einer n .f-WQ Änderung gering, ebenso wie eine Ande-

rung des n,f-WQ sich nur minimal auf das U-236/U-235 Verhält-

nis auswirkt (siehe Tabelle 25).

Die Vergrößerung der n,y- und n,f-WQ von U-235 werden nun so
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aufeinander abgestimmt, daß das Cs-137 Inventar (abzüglich des

Anteils aus der n,f-Reaktion des Pu-239) richtig reproduziert

und das Verhältnis U-236/U-235 korrekt berechnet wird.

Die Anpassung der berechneten Pu-238 Menge an die gemessene

geschieht durch Änderun g der n,y-WQ von U-236 und hup-237 . Der

Einfluß einer Verkleinerung des U-236 WQ auf den verbleibenden

U-236 Anteil ist geringer als 3 % und wird vernachlässigt . Da

die Np-237 Konzentration im Partikel experimentell nicht be-

stimmt werden kann, wird der WQ des Np-237 nur so geändert, daß

er unter dem im BNL 325 /41/ gegebenen WQ für u n e n d l i c h ver-

d U n n t e M e d i e n b l e i b t.

Der zu hohe Anteil Pu-239 und Pu-240 im berechneten Partikel-

Inventar zeigt, daß der effektive WQ des U-238 zu einem klei-

neren Wert hin korrigiert werden muß . Diese Änderung wirkt sich

nur geringfügig auf den verbleibenden Anteil U-238 aus, da sich

wegen des kleinen U-238 WQ nur ein Bruchteil des im frischen

Partikel vorhandenen U-238 durch n,y-Reaktion umwandelt . In

einem nächsten Schritt werden der n,y- und n,f-WQ des Pu-239

so geändert, daß das berechnete Inventar des Pu-239 mit dem

gemessenen übereinstimmt, und die verbleibende Abweichung des

Pu-240 durch Korrektur des Pu-240-WQ ausgeglichen werden kann.

Durch Spaltung von U-235 und Pu-239 entsteht J-137, das sich

durch radioaktiven Zerfall rasch in Xe-137 und Cs-137 umwandelt.

Wegen der kurzen Halbwertszeit von J-137 und Xe-137 von 24 sec

bzw . 3 .8 min kann Cs-137 als direktes Spaltprodukt angesehen

werden . Da es sich selber wegen einer großen Halbwertszeit

(30 Jahre) und eines kleinen Wirkungsquerschnitts (0 .1 barn)

innerhalb der Bestrahlzeit nicht weiter umwandelt, ist die

Cs-137 Konzentration proportional zur Anzahl der Spaltungen

von U-235 und Pu-239 und wird bei bekannter Spaltausbeute des-

wegen zur Bestimmung der n,f-WQ der Spaltstoffe herangezogen.

Durch die oben beschriebene Korrektur der Wirkungsquerschnitte

ergibt sich für das berechnete Cs-134 Inventar ein Wert, der

von dem in Tabelle 22 aufgeführten abweicht, Da Cs-134 im Gegen-

satz zu Cs- .137 über eine Reihe von Mutterelementen entsteht und
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sich durch n,y-Reaktion weiter umwandelt, wird über eine Ande-

rung der n,y-WQ von Cs-133 und Cs-134 eine Anpassung des berech-

neten Cs-134 Wertes an den gemessenen erreicht.

Wie bereits erwähnt, wird für die Nachrechnung eines Bestrah-

lungsexper]me~.. its in einem definierten r
n t__dktVr u

J_
er' GrI_EJT

rli U!D der

Reaktorparameter auf die Transmutation der Nuklide durch eine

Korrektur der Wirkungsquerschnitte berücksichtigt . Die für die

untersuchten Bestrahlungsexperimente ermittelten effektiven WQ

sind in den beiden fo lge nden Ta bell en aufgelistet:`~j ~.

	

n ' f-WQ
eff

n ' y-WQ eff

U-235 94 ±

	

7 339 ±

	

15

Um236 45 ±

	

15 -

U-238 13 .8 ± 2 -

Np-237 465 ± 20 -

Pu-238 294 ± 0 14 .4 * 0

Pu-239 669 ± 49 1054 ±

	

56

Pu-240 716 ± 34 -

Cs-133 120 ±

	

20 -

Cs-134 79 ~ O 0

Tab . 27 : Effektive Wirkungsquerschnitte für den

DRAGON-Reaktor

n ' y -
WQ eff n,f-WQ

eff

U-235 103 ± 5 380 ± 0

U-236 50 ± 8 -

U-238 20 + 0 -

Np-237 459 ± 22 -

Pu-238 413 ± 22 17 .2 ± 0

Pu-239 482 ± 62 862 ± 44

Pu-240 482 ± 25

Cs-133 75 ~

	

5

Cs-134 105 ±

	

10 -

Tab . 28 : Effektive Wirkungsquerschnitte für den

DIDO-Reaktor
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Aus den Tabellen ist zu entnehmen, daß für alle Bestrahlungs-

experimente eines Reaktors ein gültiger Wirkungsquerschnitts-

datensatz angegeben werden kann, der allerdings mit einer Streu-

breite behaftet ist . Der Grund liegt zum einen darin, daß sich

der Gehalt aller zu einer Nuklidkette gehörenden Glieder experi-

mentell nicht ermitteln läßt (Np-237, Cs-133), zum anderen be-

ziehen sich die als Input benötigten Bestrahlungsdaten auf

eine Charge eines Bestrahlungsexperiments und sind nur bedingt

auf ein konkretes Partikel, wie es hier untersucht wird, über-

t r ,agb ar

	

Abweichungen in derder tatsächlichen Zusammensetzung~

eines frischen Partikels von der im Datenblatt beschriebenen,

und eine nicht bekannte Position des Partikels im Brennelement

(was eine Aussage über den Neutronenfluß, dem das Partikel aus-

gesetzt war erschwert) stellen Unsicherheitsfaktoren für den

Input des Rechenprogramms dar und haben demzufolge Auswirkungen

auf die berechnete Zusammensetzung des bestrahlten Partikels.

In dieser Ungenauigkeit bei der Erstellun g der Programmeingabe

liegt die Hauptursache dafür, daß für einzelne Nuklide (U-236,

U-238) die Abweichung vom WQ-Datensatz nicht unerheblich ist.

Da es sich aber bei beiden Isotopen um Ausgangsstoffe des fri-

schen Brennelements handelt, ist gezeigt, daß auf die beschrie-

bene Art für die betrachteten Nuklide ein konsistenter WQ-

Datensatz für einen definierten Reaktor erstellt werden kann.

3 ,3 .2 Gegenüberstellung der gemessenen Daten mit der Rechnung

Mit den ermittelten Wirkungsquerschnitten wird das Inventar je

eines Partikels aus den ausgewählten Bestrahlungsexperimenten

berechnet . Die folgenden Tabellen zeigen, daß gute Oberein-

stimmung zwischen Meßwerten und Rechenergebnissen erzielt wird.

U6/U5 Pu-238 Pu-239 Pu-240 Cs-134 Cs-137

experim . 0 .17 2 .6

	

E-10 2 .0

	

E-8 6 .3

	

E-9 9 .1

	

E-10 1 .5

	

E-8

ORIGEN 0 .16 2 .8

	

E-10 2 .2

	

E-8 7 .4

	

E-9 8 .9

	

E-10 1 .4

	

E-8

Abweichg .% °5 .9 +7 .7 +10 +17 -2 .2 -6 .7

Tab . 29 : Inventar eines Partikels aus DR-K5 Kugel2l
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U6/U5 Pu-238 Pu -239 Pu-240 Cs-134 Cs-I37

experim . 0 .32 6 .1

	

E-10 7 .4

	

E-8 2 .0

	

E-8 9 .8

	

E-10 1 .5

	

E-8

ORIGEN 0 .29 5 .7

	

E-10 6 .7

	

E-8 2 .2

	

E-8 9 .5

	

E-10 1 .4

	

E-8

Abweichg .% -9 .1 -6 .6 -9 .5 +10 -3 .1 +13

Tab . 30 : Inventar eines Partikels aus•FRJ2-P16

U6/U5

	

Pu-238

	

Pu - 239

	

Pu-240

	

Cs-134

	

Cs-137

experim .

	

0 .09

	

4 .1 E-10 6 .1 E-8

	

1 .9 E-8

	

1 .3 E-9

	

3 .3 E-8

ORIGEN

	

0 .09

	

4 .2 E-10 6 .2 E-8

	

1 .8 E-8

	

1 .3 E-9

	

3 .3 E-8

Abweichg .%

	

0

	

+2 .4

	

+1 .6

	

-5 .5

	

0

	

0

Tab . 31 : Inventar eines Partikels aus DR-P4 4ag .34

U6/U5

	

Pu-238

	

Pu-239

	

Pu-240

	

Cs-134

	

Cs-137

experlm .

	

0 .15

	

1 .6 E-10 5 .5 E-9

	

2 .3 E-9

	

8 .1 E-10 1 .2 E-8

ORIGEN

	

0 .16

	

1 .5 E-10 5 .1 E-9

	

2 .4 E-9

	

7 .5 E-10 1 .1 E-8

Abweichg .%

	

+6 .7

	

-6 .3

	

-7 .3

	

+4 .3

	

-7 .4

	

-9 .1

T at7
i
. 32 : l r

..nriefktar eines Partikels aus Uflflrc°r'~ ~•ln! R.d

	

1
.L
1

y-. .d

U6/U5

	

Pu -238

	

Pu-239

	

Pu - 240

	

Cs-134

	

Cs-137

experim .

	

0 .03

	

1 .8 E-12 1 .4 E-10 1 .8 E-11 3 .1 E-11 1 .7 E-9

ORIGEN

	

0 .03

	

1 .9 E-12 1 .4 E-10 1 .7 E-11 3 .1 E-11 1 .8 E-9

Abwei chg .

	

0

	

+5 .6

	

0

	

-5 .6

	

0

	

+5 .9

Tab . 33 : Inventar eines Partikels aus DR-P6 Kap .A3

U6/U5 Pu-238 Pu-239 Pu-240 Cs-134 Cs-137

experim . 0 .05 1 .2

	

E-11 1 .9

	

E-10 3 .8

	

E-11 8 .1

	

E-11 3 .0

	

E-9

ORIGE N 0 .06 1 .1

	

E-11 1 .9

	

E-10 3 .6

	

E-11 6 .9

	

E-11 3 .3

	

E-9

Abweichg .% +20 -8 .3 0 -5 .3 -15 +10

Tab . 34 : Inventar eines Partikels aus FRJ2-P18
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3 .4 Ermittlung linearer Korrelationen

Isotopenkorrelationen geben Beziehungen wieder zwischen den

während des Reaktorbetriebs sich ändernden Isotopenmengen . Es

werden solche Beziehungen gesucht in der die unbekannte Nuklid-

konzentration als direkte Funktion einer meßbaren Größe er-

scheint, oder die Funktion einer nicht meßbaren Größe ist, die

jedoch aus einer meßbaren Größe abgeleitet werden kann . Von

besonderem Interesse sind lineare Korrelationen wegen ihrer

Möglichkeit durch einfache Messungen bzw . Rechnungen sowohl

Abbrände wie auch Schwermetallzusammensetzungen abzuschätzen

und fUr längere Zeiträume hochzurechnen.

Der exponentielle Aufbau höherer Isotope läßt zunächst keine

lineare Abhängigkeit zwischen Isotopen oder Isotopenverhält-

nissen vermuten . Um das Verhalten der ausgewählten Nuklide im

Reaktor neben der numerischen Rechnung mittels ORIGEN auch ana-

lytisch darzustellen, werden die Abbrandgleichungen dieser Nu-

klide angegeben (Herleitung im Anhang):

,

(c Cs3 -c U5 )

NCs4(t)
_ c Cs3'~' y Cs4`c U5f 'N U5	

D}

(exp(-cr U5 •¢•t)-exp(-X
Cs4

't)}+
(~Cs4-cU5'~')

y Cs4 '6 U5fi'U5 (0)'a Cs3 m0

(cCs3-6U5)(aCs4PcCs3•I')
(exp(° 'Cs4•

t

)

-exp(-c
Cs3 '

'•
t))

a

cs7(t)=
QU5

	

y Cs7 'N U5 (0)
•
(1- eXp(c U5 'O • t))

Nu5(t) =
N U5

(O) • exp(-c
U5

'q)<t)

6 U5c 'N U5 (0
)

_	 	 ( exp (- c U5 '4' t )- eXp (- c U 5°4•
t ))N U (t

a U5
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NPu8(t) -- k 1• (exp(-a
u6

-11)-t)-exp((-J
Pu8 -ap u8 -,O)t)+

k 2• (exp((-X
Pu8 -a pu8 '0t)-exp(-a Np7

-cp .t))

_ 0 U5c -N U5 (0)'0 U6 '6 Np7 '	
k1

	

a US .(a Np7 ya U6 )(2` Pu8 -a Pu8 'l)-6 U6 '¢)

a U5c 'N U5 (U)'o Np7• ¢- ~U6	
k2 _
	

a U5 ' a Np7 a U6 )(7'Puea Pu8• 4'-a Np7 ')

a U8 •N U8 (0)

N Pu9 (t) =

	

aPu9

	

(exp(-csUB•

	

i) -exp(-aPu9'¢'t))

N Pu4o ( ~ )- k 1 -
(exp

( -a U8 '-t)-exp("a Pu40-f- t))+

k 2• (exp(-ap
u40 - .t)-exp(-ap u9 't't))

k1

	

a Pu9 'a Pu4o

a U8 'N U8 (0) .a Pu9c

2

	

a Pu9 '(a Pu40 -a Pu9 )

Einen optischen Eindruck des Aufbaus der Nuklide vermittelt

Abbildung 58, in der die Nuklidkonzentration in Abhängigkeit

von der thermischen Fluenz D aufgetragen ist . Für den Fluenz-

bereich von 3 .10 19 bis 2 .10 21 cm -2 sind in Tabelle 35 (im An-

hang) die zugehörigen Konzentrationen der Isotope und Isotopen-

verhältnisse, für D = 3 . 10 19 auf eins normiert, eingetragen.

Für die angegebenen AD werden die Kurvenabschnitte, die einer

Exponentialfunktion gehorchen, durch eine Kurve der Form

y = a•x b + k angenähert . Gelten jetzt für zwei Isotope oder

Isotopenverhältnisse über einen definierten Dosisbereich glei-

che Exponenten, besteht zwischen beiden Isotopen oder Isoto-

penverhältnissen in diesem Dosisbereich eine lineare Abhängig-

keit .

a U8 'N U8 (0) • a Pu9c
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Isotop 1

y i =
a1,xb1

A- k 1

y1 , = a1,b ~ ,x b1-1

Isotop 2

y
2

`= a
2

.b
2

.x b2-1

1

	

b1 -l.

	

1
=,b

	

x

	

b

	

= x
2

für b 1 = b 2 folgt:

a 1

1
= ä2 •y 2 + C

In Tabelle 35 sind für die angegebenen AD die Exponenten der

Ersatzfunktionen eingetragen . Der Vergleich der Exponenten er-

gibt lineare Abhängigkeiten für folgende Isotope bzw . Is .otopen-

verhä1tnisse:

U-235 = f(Cs-137)

1/U-236 = f(Cs-134/U®236)

Pu-240/U -236 = f(U -236)

Pu- 240/Cs -137 = f(Pu -239)

Cs -134/U -236 = f (Pu-238/Cs-134)

Y
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3 .5 Darstellung der gefundenen Korrelationen

Mit der in /7/ beschriebenen Erweiterung des ORIGEN-Programms

wird das Inventar der angegebenen Isotope bzw . Isotopenverhält-

nisse in Abhängigkeit von der Bestrahlungszeit ermittelt . Dabei

wird der gesamte Bestrahlungszeitraum in zehn Perioden unter-

teilt, und die Nuklidkonzentration eines jeden Zeitabschnitts

berechnet und grafisch aufgetragen.

Eine physikalische Interpretation der gefundenen Korrelationen

ist, bedingt durch die Einschränkungen, die die Berechnung mit

ORi'GEN mit sich bringt, nicht möglich . Abhängigkeiten in den

Korrelationen, wie sie /42/ untersucht,können hier nicht nach-

vollzogen werden . Der Einfluß, den die Reaktorparameter wie

iloderator-Brennstoff-Verhältnis, Geometrie der Brennelemente,

Struckturmaterialien etc . auf die Isotopenkorrelationen aus-

üben, wird bei ORIGEN durch Erstellen einer speziellen Wir-

kungsquerschnitts-Library berücksichtigt . Wie groß dieser Ein-

fluß ist, und auf welche Wirkungsquerschnitte er sich in wel-

cher Art auswirkt, kann nicht angegeben werden.

Zur analytischen Darstellung der Korrelationen werden die

Steigungen der Funktionen mit Hilfe der Abbrandgleichungen be-

rechnet (Herleitung im Anhang), und ein Vergleich der numeri-

schen und analytischen Ergebnisse vorgenommen.

3 .5 .1 U-236 = f(Cs-137)

Die grafische Darstellung ist in Abbildung 59 gegeben . Es er-

gibt sich eine Ursprungsgerade mit der Steigung 4 .1 zu I . Aus

dem analytisch hergeleiteten Steigungsfaktor

P

	

0' U5c	

6U5f 'y Cs7

kann bei bekannter Spaltausbeute des U-235 für Cs-137 das Ver-

hältnis von Einfangsquerschnitt zu Spaltquerschnitt für U-235

bestimmt werden . Mit den in 3 .3 .1 ermittelten Wirkungsquer-

schnitten berechnet sich die Steigung zu 4 zu I.

Für die Abhängigkeit U-236 = f(Cs137) ist nur ein Beispiel ange-
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geben, da bei geringen Unterschieden in den WQ sich keine gro-

ße Änderungen in der Steigung der Geraden ergibt.

1

	

_

	

Cs-134
3 .5 .2 U-235

	

f( U -236 )

Diese Korrelatio erlaubt aus der v-Messung der Cs-1 .34 und
L i G J l:

	

1\ V [ [ t. [ u v i v [ ~- [ • + ~s u v 	v

	

w v

	

~

	

. .. - - ~. . . ~

	

- -

	

_ . . . r

Cs-137 (womit der U-236 Gehalt gegeben ist) die noch vorhande-

ne U-235 Menge im Brennelement zu bestimmen . Bei bekanntem

U-235 Gehalt des frischen Brennstoffs, der dem reziproken Wert

des Abz-issenabschnitts entspricht, er g eben sich mit Hilfe der

Abbrandgleichungen für die Steigung

4'6 U5c ' ~~US - ~U6)	
_	

y Cs4 '`Y. Cs3 ' o U5f
'
N US (0)

die folgenden Werte (ihr gegenübergestellt sind die Ergebnisse

aus den numerischen Berechnungen ; zugehörige Abb . 60 und 61):

HEU-DR HEU-Dl MEU-40 MEU-20 LEU-DR LEU-Dl

anal . 9 .3

	

E-3 1 .2

	

E-2 2 .0

	

E-2 4 .8

	

E-2 8 .1

	

E-2 1 .5

	

E-1

num . 9 .8

	

E-3 1 .4

	

E-2 2,4

	

E-2 5 .6

	

E-2 9 .5

	

E-2 1 .8

	

E-1

Pu-240
3 .5 .3 U

-23 o
	= f(U -236)

In den Abbildungen 62 und 63 ist die angegebene Korrelation dar-

gestellt . Aus dem Steigungsfaktor

"U8 - U8" -Pu9c

0U5c'°YU5c'NU5(0) .HU5(0)

	 02 .

geht hervor, daD die erzeugte Pu-240 Menge nicht vom Pu-240

Wirkungsquerschnitt abhängt, sondern daß einzig der im frischen

Brennelement vorhandene U-238 Gehalt und die Einfangsquerschnit-

te des U-238 und Pu-239 Einfluß auf das Pu-240 Inventar des be-

strahlten Brennstoffs haben.

Der Vergleich der analytischen mit der numerischen Untersuchung

bestätigt, wie in den anderen Fällen, die Richtigkeit der hier

beschriebenen Vorgehensweise:
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HEU-DR HEU-DI MEU-40 MEU-20 LEU-DR LEU-DI

anal . 2 .4

	

E-5 1 .5

	

E-5 4 .6

	

E-4 2 .6

	

E-3 6 .1

	

E-3 7 .9

	

E-3

num . 2 .2

	

E-5 1 .4

	

E-5 3 .1

	

E-4 2 .0

	

E-3 4 .5

	

E-3 7 .7

	

E-3

re .

	

n n n
= f(Pu-239)3 .5 .4

Cs -137

Die genannte Abhängigkeit kann für alle untersuchten Bestrah-

lungsexperimente durch eine Ursprungsgerade angegeben werden

64 'i nn' 65) .
Die Steigung d e r Geraden, beschrie -r

2 • ff U5f 'y Cs7 'N U5 (0)

hängt außer vom Anteil U-235 des unbestrahlten Brennelements

nur vom Pu-239 Einfangs- und U-235 Spaltquerschnitt ab . Sowohl

der Gehalt als auch der n,y-WQ des U-238 haben, obwohl Mutter-

elemente von Pu-239 und Pu-240, auf die Steigung der dargestell-

(S

	

hcS dhh i d~unr1a

	

I~

ben durch

0' Pu9c
P =

ten Korrelationen keinen Einfluß . Nachfolgend Gegenüber-die

stellung der analytischen und numerischen Berechnungen:

HEU-DR HEU-DI MEU-40 MEU-20 LEU-DR LEU-Dl

anal .

	

4 .7

	

E-3 3 .1

	

E-3 9 .0

	

E-3 2 .2

	

E-2 3 .1

	

E-2 2 .2

	

E-2

num .

	

5 .0

	

E-3 3 .4

	

E-3 1 .1

	

E-2 2 .5

	

E-2 3 .4

	

E-2 2 .5

	

E-2

3 .5 .5

	

Cs-134

	

= Pu-238
U-236 ( Cs-130

Die Berechnung des Steigungsfaktors

P

	

( y Cs4 'G U5f 'a Cs3 ) 2	1	~	

a U5c

	

0
U6

.a
Np7

zeigt, wie bei allen vorher beschriebenen Untersuchungen auch,

daß der Neutronenfluß auf die dargestellte Korrelation (Abb .66

und 67) keinen Einfluß hat . Für alle in dieser Korrelation ver-

wendeten Isotope ist U-235 das Mutterelement ; da zwei Isotope

jeweils als Bruch erscheinen, kürzt sich der U-2 .35 Gehalt her-

aus . Übrig bleibt als quadratisches Glied die für die Cs-134

Produktion verantwortlichen Größen der Spaltausbeute, des Spalt-

querschnitts von U-235 und de s n,y-WQ von Cs-133 . Ebenfalls
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quadratisch erscheint der U-235 Einfangsquerschnitt als Ein-

flußgröße fUr die U-235 und Pu-238 Produktion, während die n,y-

WQ von U-236 und Np-237 (beides Vorläufer des Pu-238) in der

ersten Potenz erscheinen.

Abschließend der Vergleich der analytischen und numerischen

Auswertung der o .g . Korrelation:

HEU-DR HEU-Dl MEU-40 MEU-20 LEU-DR LEU-DI

anal . 3 .3

	

E-2 1 .6

	

E-2 4 .3

	

E-2 2 .6

	

E-2 2 .0

	

E-2 9 .4

	

E-3

num . 6 .5

	

E-2 3 .2

	

E-2 8 .6

	

E-2 2 .8

	

E-2 4 .5

	

E-2 4 .0

	

E-2

Die Obereinstimmung zwischen dem mit ORIGEN numerisch berechne-

ten und dem durch Näherungsverfahren analytisch hergeleiteten

Steigungsfaktor zeigt, daß für die dargestellten Korrelationen

keine Zeitabhängigkeiten existieren . Die Formeln für die Stei-

gung zeigen Abhängigkeiten nur von Spaltausbeuten (y), Wirkungs-

querschnitten (a) und Anfangsbeladungen (e) . Da es sich bei den

drei Größen um Konstanten handelt, gelten die dargestellten Kor-

relationen für alle Abbrände und sind, da die Reaktorparameter

in den WQ berücksichtigt werden, auf andere Reaktortypen, z .B.

LWR, Übertragbar.

Einen zusätzlichen experimentellen Beweis für d ie Rich t i g k e i tBeweis

	

1 .5 die

der hier beschriebenen Vorgehensweise liefert die Möglichkeit,

die für unterschiedliche Anreicherungen (bei unterschiedlichen

Abbränden) dargestellten Geraden einer Korrelation auf eine Ge-

rade zu reduzieren . Die ursprüngliche Abhängigkeit P = f(y,o,e)

wird auf die Anfangsbeladung normiert . Hierfür muß gelten, daß

die experimentell bestimmten Isotopenverhältnisse einer Korrela-

tion auf einer Geraden der FormP e = f(y,a) liegen.

Für die in 3 .5 .2 bis 3 .5 .4 beschriebenen Korrelationen wird die-

se Forderung für die DRAGON-Experimente mit LEU und Partikeln

mit 20- und 40%iger Anreicherung überprüft . Die Diagramme in den

Abbildungen 68 bis 70 zeigen, daß für Brennstoffe unterschied-

licher Anreicherung für alle Reaktortypen über alle Abbrände

(mit Ausnahme der Anfahrphase) lineare Isotopenkorrelationen

existieren . Die Streuung der Meßpunkte i.. st durch die Bandbreite,

den die Werte eines Wirkungsquerschnittsdatensatzes für die ein-

zelnen Nuklide überdecken, bedingt.
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L
. , ZUSAMMENFASSUNG

Zur Kontrolle des Brennstoffkreislaufs ist die Aufstellung

einer Massenbilanz der während des Reaktorbetriebes erzeugten

Schwermetall-Isotope erforderlich . Die Verfahren zur experi-

mentellen Bestimmung des Nuklidgehalts bestrahlter Kernbrenn-

stoffe erfordern einen erheblichen Aufwand in der Präparat-

herstellung und der Meßtechnik . Eine Erleichterung der Methode

zum Erfassen der Daten bietet die Isotopenkorrelation, mit der

Möglichkeit aus experimentell leicht nachweisbaren NukI 3den

(Spaltprodukten) Aussagen über das Schwermetallinventar der

untersuchten Brennelemente zu erhalten.

Aus sechs Bestrahlungsexperimenten wurden Partikel unterschied-

licher Anreicherung und unterschiedlichen Abbrandes ausgewählt.

Mit Hilfe der Alpha-, Gamma- und Massenspektroskopie wurde der

während der Bestrahlung erzeugte Gehalt an Spaltprodukten und

Schwermetallen gemessen . Gamma- und Massenspektroskopie sind

Routineverfahren zur Nachbestrahlungsuntersuchung . Die Alpha-

Sp ektroskopie von Präparaten, die mittels der Laser-Mikro-

Bohr- Technik hergestellt wurden ist eine neue, am IRE-KEA

entwickelte Methode zur Bestimmung der Gehalte an Aktiniden

in bestrahltem Kernbrennstoff, ohne chemische Vorbehandlung

der zu untersuchenden Proben . Die Aufnahme der Spektren mit

Zählern hohen Auflösungsvermögens und deren Auswertung mit

speziellen Computer-Programmen erlaubt es, a-strahlende Akti-

niden qualitativ und quantitativ sowohl in den hergestellten

Präparaten, als auch im ganzen Partikel nachzuweisen .. Darüber

hinaus ergibt sich die Möglichkeit, wegen des hohen räumlichen

Auflösungsvermögens der Methode, Konzentrationsprofile und

Diffusionskoeffizienten von Aktiniden in bestrahlten coated

particles experimentell zu ermittelnd Die Zuverlässigkeit die-

ser Methode wird durch Vergleich von Ergebnissen aus der Massen-

spektroskopie bestätigt . Damit ist sichergestellt, daß Präpa-

ratherstellung, Aufnahme und Auswertung der Spektren den an s1e

zu stellenden Anforderungen genügen.

Mit den Ergebnissen der experimentellen Untersuchungen sollen
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Rechnungen mit dem Abbrand-code ORIGEN über den Spaltprodukt-

und Schwermetallaufbau für die ausgewählten Bestrahlungsexperi-

mente verifiziert werden . Der Einfluß der Reaktorparameter

auf die Transmutation der Nuklide wird bei ORIGEN durch eine

Änderung der Wirkungsquerschnitte der betreffenden Nuklide be-

,Lr -; ,3-l intr
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. . . .

GON) je ein WQ-Datensatz erstellt werden, der für die in diesen

Reaktoren durchgeführten Bestrahlungsexperimente Gültigkeit

besitzt, und so der Aufbau und die Umwandlung der Nuklide in

Abhängigkeit von der Zeit beschrieben werden.

Für definierte Zeitabschnitte werden Beziehungen zwischen Iso-

topen oder Isotopenverhältnissen hergeleitet, die einen linea-

ren Zusammenhang aufweisen . So gelingt es, aus der y-Messung

der Cs-134 und Cs-137 Aktivität direkt bzw . indirekt auf den

Schwermetallgehalt bestrahlter Brennelemente zu schließen . Aus

folgenden linearen Korrelationen kann die Konzentration der

Isotope U-235, U-236, Pu-238, Pu-239 und Pu-240 für höhere

Abbrände (d .h . nicht in der Anfahrphase des Reaktors) bestimmt

werden:

U-236 = f(Cs-137)

1/U--235 = f(Cs-134/U-236)

Pu-240/U-236 = f(U-236)

Pu-240/Cs-137 = f(Pu-239)

Cs-134/U-236 = f(Pu-238%Cs-134)

Die ermittelten Korrelationen gelten für den Zeitraum während

der Bestrahlung . Ihre Abhängigkeiten nur von Wirkungsquer-

schnitten, Spaltausbeuten und Beladungsdaten bedeutet, da5

diese Korrelationen auch auf andere Reaktortypen anwendbar

sind . Sie sind, dargestellt als Funktion zwischen Isotopen

bzw . Isotopenverhältnissen, unabhängig vom Abbrand und bein-

halten demzufolge eine Möglichkeit zur Kontrolle von Abbrand-

rechnungen . Die numerische Berechnung der Korrelationen mit

ORIGEN wurde analytisch überprüft . Eine Näherung, bei der aus

den Abbrandgleichungen der Steigungsfaktor der ermittelten

Korrelationen abgeleitet wurde, brachte gute Obereinstimmung
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mit den ORIGEN-Werten und darf als Beweis dafür gelten, daß

lineare Korrelationen zwischen Isotopen bzw . Isotopenverhält-

nissen existieren . Um die Aussagefähigkeit der dargestellten

Korrelationen zu bekräftigen bedarf es zusätzlicher experimen-

teller Kontrollen . Mehrere identische Partikel sind dabei einem

konstanten Neutronenflu5 auszusetzen und nach einem vorher

festgelegten Zeitplan zu entladen und auf ihre Isotopenzusam-

mensetzung hin zu untersuchen . Eingesetzt in die obigen Glei-

chungen müssen die ermittelten Isotopengehalte für unterschied-

liche Abbrände diese Gleichungen erfüllen .
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Tab . 35 : Konzentrationen der Isotope bzw . Isotopenverhäitnisse

in Abhängigkeit von der Fluenz D, für D = 3 . 10 1 9 auf

eins normiert ; Exponenten der Ersatzfunktion



Dosis

	

3 E+19 6

	

E+19 8

	

E+19 1

	

E+20 2 . E+20 4

	

E+20 6

	

E+20 8

	

E+20 1

	

E+21 2

	

E+21

1/U5 1 1 .029 1 .038 1 .049 1 .100 1 .211 1 .332 1 .464 1 .611 2 .601

Exponent 1 .157 0 .939 1 .139 1 .029 1 .077 1 .118 1 .164 1 .23 1 .39

U6 1 1 .991 2 .643 3 .286 6 .393 12 .143 17 .232 21 .875 25 .982 40 .625

Exponent 0 .993 0 .985 0 .976 0 .96 0 .9255 0 .863 0 .829 0 .771 0 .645

Pu8 1 23 .788 83 .333 215 .91 3439 .4 43939 1 .6E+5 3 .9E+5 7 .5E+5 4 .8E+6

Exponent 4 .572 4 .358 4 .266 3 .994 3 .675 3 .231 3 .043 2 .911 2 .693

Pu g 1 2 .833 4 .147 5 .451 11 .47 21 .18 28 .53 34 .216 38 .63 55 .1

Exponent 1 .502 1 .3245 1 .225 1 .073 0 .885 0 .735 0 .632 0 .543 0 .512

Pu40 1 5 .3 10 .32 17 .06 75 .09 298 .16 612 .27 982 .83 1386 .5 3533 .7

Exponent 2 .406 2„316 2 .2526 2 .138 1 .989 1 .7746 1 .645 1 .542 1 .35

Cs4 1 9 .42 22 .29 42 .265 271 .27 1348 .1 3149 .2 5524 .9 8425 .4 27596

Exponent 3 .236 2 .994 2 .867 2 .313 2 .0925 1 .954 1 .891 1 .711 1 .603

Cs7 1 1 .985 2 .634 3 .28 6 .418 12 .2 17 .5 2.2 .276 26 .604 42 .91

Exponent 0 .989 0 .9833 0 .9829 0 .968 0 .927 0 .89 0.839 0 .796 0 .6897

U6/U5 1 2 .022 2 .708 3 .403 6 .942 14 .516 22 .66 3 :1 .614 41 .32 104 .31

Exponent 1 .016 1 .015 1 .024 1 .028 1 .064 1 .1 1 .16 1 .2 1 .33

Pu8/1J5 1 24 .16 85 .39 223 .58 3734 .8 5 .3E+4 2 .1E+5 5,6E+5 1 .2E+6 2 .6E+6

Exponent 4,59 4 .39 4 .32 4 .06 3 .81 3 .47 3 .37 3 .34 1 .11



Oosis'

	

3 E+19 6

	

E+19 8

	

E+19 1

	

E+20 2

	

E+20 4

	

E+20 6

	

E+20 8

	

E+20 E+21 2

	

E+21

Pu8/Pu40 1 4 .49 8 .075 12 .656 45 .80 147 .37 266 .03 397 .74 539 .84 1369 .9

Exponent 2 .17 2 .04 2 .01 1 .86 1 .69 1 .46 1 .4 1 .37 1 .34

Pu8/Cs4 1 2 .525 3 .74 5 .11 12 .68 32 .59 51 .72 70 .75 88 .84 175 .42

Exponent 1 .34 1 .36 1 .4 1 .31 1 .36 1 .14 1 .09 1 .02 0 .98

P1.18/Cs7 1 11 .98 31 .64 65 .83 535 .9 3601 .6 9307 .4 17548 28134 1 .1E+5

Exponent 3 .58 3 .38 3 .03 2 .75 2 .34 2 .27 2 .2 2 .11 2 .0

Pu40/Pu9 1 1 .87 2 .49 3 .13 6 .547 14 .077 21 .46 28 .72 35 .89 64 .13

Expohent 0 .90 0 .99 1 .025 1 .06 1 .10 1 .04 1 .01 0 .99 0 .837

Cs4/Pu9 1 3 .325 5 .375 7 .75 23 .65 63 .65 110 .38 161 .47 218 .1 500 .85

Exponent 1 .73 1 .7 1 .64 1 .61 1 .43 1 .36 1 .32 1 .35 1 .2

Pu9/Cs7 1 1 .43 1 .57 1 .66 1,79 1 .736 1 .36 1 .536 1 .425 1 .284

Exponent 0 .52 0 .32 0 .25 0,109 -0 .044 -0 .155 -0 .21 -0 .25 -0 .17

Cs4/Pu40 1 1 .777 2 .16 2 .477 3 .61 4 .25 5 .14 5 .26 6 .08 7 .81

Exponent 0 .83 0 .68 0 .61 0 .54 0 .24 0 .47 0 .31 0 .35 0 .36

Pu40/Cs7 1 2 .67 3 .92 5 .20 11 .7 24 .44 24 .99 44 .12 52 .116 86 .35

Exponent 1 .42 1 .33 1 .27 1 .17 1 .06 0 .89 0 .81 0 .75 0 .66

Cs4/Cs7 1 4 .745 8 .46 12 .886 42 .27 110 .5 179 .96 248 .02 316 .7 643 .13

Exponent 2,25 2 .01 1 .89 1 .71 1 .39 1 .20 1 .115 1 .09 1 .02



Oosi s 3

	

E+19 6

	

E+19 8

	

E+19 1

	

E+20 2

	

E+20 4

	

E+20 6

	

E+20 8 E+20 1 .E+21 2

	

E+21

Pu9/1J5 1 2 .8777 4 .249 5 .645 12 .455 25 .32 37 .514 49 .45 61 .434 141 .48
Exponent 1 .52 1 .35 1 .27 1 .14 1 .02 0 .969 0 .96 0 .972 1 .20

Pu40/U5 1 5 .384 10 .57 17 .666 81 .54 356 .44 805 .08 1420 .4 2204 .9 9073 .3
Exponent 2 .43 2 .34 2 .30 2 .21 2 .13 2 .01 1 .97 1 .97 2 .04

Cs4/U5 1 9 .57 22 .84 43 .767 294 .57 1611 .6 4140 .9 7984 .6 13399 70857

Exponent 3 .26 3 .02 2 .91 2 .75 2 .45 1 .82 2 .28 2 .32 2 .40

Cs7/U5 1 2 .016 2 .699 3 .397 6 .969 14 .585 23 .011 32 .194 42 .309 110 .18

Exponent 1 .011 1 .014 1 .03 1 .037 1 .065 1 .12 1 .17 1 .22 1 .38

Pu8/U6 1 11 .948 31 .53 65 .706 538 .0 3618 .5 9452 .2 17870 28807 1 .2E+5

Exponent 3~58 3 .37 3 .29 3 .03 2 .75 2 .37 2 .21 2 .14 2 .05

P09/U6 1 1 .42 1 .57 1 .66 1 .79 1 .74 1 .655 1 .56 1 .478 1 .46

Exponent 0 .506 0 .35 0 .25 0 .109 •-0 .041 -0 .123 -0 .205 -0 .215 -0 .129

Pu40/U6 1 2 .66 3 .90 5 .19 11 .745 24 .55 35 .53 44 .93 53 .36 86 .98

Exponent 1 .41 1 .33 1 .28 1 .18 1 .06 0 .912 0 .816 0 .77 0 .705

Cs4/U6 1 4 .73 8 .43 12 .86 42 .43 111 .02 182 .75 252 .57 324 .28 679 .3

Exponenf. 2 .24 2 .01 1 .89 1 .72 1 .39 1 .23 1 .125 1 .12 1 .07

Cs7/U6 0 .997 0 .997 0 .998 1 .0 1 .0 1 .015 1 .018 1 .024 1 .056

Exponent -•0 .004 0 0 .004 0 .003 0 0 .037 0 .026 0 .038 0 .044
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Abb . 12 : Verteilung des verdampften Materials eines durch

Laser-Mikro-Bohren hergestellten Alpha-Präparates
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Abb . 21 : Auflösung der Pu-233 peaks aus Abbildung 14
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Abb . 23 : Auf'lbs€ang der C m- 244 peaks aus Abbildung 14
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Abb . 25 : Auflösung des Po-216 peaks aus Abbildung 14
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Abb . 28 : RufTösung der Cal-244 peaks aus Abbildung 15



Abb . 29 : Auflösung der Cm-242 peaks aus Abbildung 15
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Abb . 40 : Auflösung der Cm-244 peaks aus Abbildung 37
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Abb . 51 : Auflösung der Pu-238 peaks aus Abbildung 49



2AHLRAVE/KANAL

10 1 -i

PARYIKELDAYEN;

ANREICHERUNG ; 93 %

ARRRAMG ; 27,5 % FIMA

ZAHLER ;

0 ERFL .GCHE ; 300 MM2

AUFLÖSUNG : 20 KEV

	

u_{

I4ssztii :

	

259 H

	

6 HIN

	

,rr;
l0

706 600 900

	

1000

KANAL- 0R.

ö

Abb . 52 : Alpha-Spektrum einer Probe aus dem Bestrahlungsexperiment FRJ2-P18



Abb . 53 : Auflösung der U-234 peaks aus Abbildung 52
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Abb . 55 : Auflösung der Pu-238 peaks aus Abbildung 52
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